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SESSION DU 30 OCTOBRE 1958 


a Louvain 


Premiére Section 


SCIENCES MATHEMATIQUES ET ASTRONOMIQUES 


SUR QUELQUES PROBLEMES D’ANALYSE STATISTIQUE POSES PAR LA 
PHYSIQUE DES MICROCORPUSCULES 


II. Un aspect peu étudié de la théorie stochastique 
des compteurs a temps mort 


PAR 


Hey BREN Y <4 


1. Introduction 


1,1. On sait que les compteurs utilisés en physique des micro- 
corpuscules manifestent le phénomène suivant : si une particule 
est comptée au temps f,, aucune autre particule ne peut être comptée 
durant un «temps mort » couvrant l’intervalle (to, tg + T); dans 
les compteurs « à paralysie » (1), le temps T est un nombre 
certain ou une aléatoire dont la distribution est indépendante de 
la configuration temporelle des particules incidentes; dans les 
compteurs «à garantie » (1), le temps mort se prolonge aussi 
longtemps que, postérieurement à f,, des particules se succèdent 
à intervalles suffisamment brefs (la limite supérieure à considérer 
pouvant d’ailleurs être aléatoire). Les problèmes probabilistes 
posés par ces deux types de compteurs ont été étudiés en détail 


* L’auteur est statisticien consultant du Centre d’Etudes de l’Energie 


Nucléaire (Mol). 
La bibliographie se trouve en fin de texte. 
(4) Cette nomenclature est due à SMITH [VII]. 
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(voir la liste bibliographique, y compris les corrections apportées 
à [V] par [VII], passim). Ces études, toutefois, envisagent unique- 
ment l'aspect « progressif» du problème : on suppose qu’une 
certaine situation est réalisée au temps 0 (le plus souvent, on admet 
que l’époque 0 est intérieure à un intervalle « libre » ou bien est 
le début d’un temps mort) et on étudie ce qui se passe pour t > 0. 
En un sens, cet aspect est en effet fondamental : il est bien clair 
que le compteur n’a pas fonctionné de toute éternité. Il existe 
pourtant des cas où l’on doit considérer ce qui se passe avant 
le début d’un temps mort — nous allons en donner un exemple —: 
il est alors artificiel et inutilement compliqué de se reporter à une 
époque antérieure fort éloignée et de reconstituer la succession des 
événements en excluant les configurations qui ne réalisent pas à 
l’époque envisagée la situation voulue; il est préférable dans ce 
cas de reconstruire l’ensemble des configurations admissibles en 
parcourant à rebours l’axe des temps (aspect « rétrograde » du 
problème, qui sera l’objet de la présente note). 


1,2. L'exemple annoncé est le suivant : on considère deux 
compteurs dont les volumes détecteurs sont virtuellement ponctuels 
et séparés, dans l’espace, par une distance D. Le premier compteur 
est la source de microparticules dont les vitesses (?) V=vE 
sont telles que E est un vecteur unitaire dont la direction, aléatoire, 
est répartie de façon isotrope, et v — la célérité — est un scalaire 
aléatoire > 0 à distribution absolument continue : 


Dr I < = [ N(w) du 


[N (u) est, pour les physiciens, le « spectre » de v], E et v étant 
mutuellement indépendants et indépendants de la configuration 
des instants d'émission; il compte, avec un certain temps mort, 
les productions de particules (dites cependant « incidentes » (5); 


(*) Les éléments aléatoires sont désignés par des symboles en caractères 
gras; les valeurs qu’ils associent à un élément déterminé (au moins 
implicitement) de la catégorie d’épreuve, par les mêmes symboles en 
caractères italiques. 

t) En pratique, ce premier compteur est, par exemple, une chambre de 
fission placée dans un faisceau de neutrons thermiques: elle est la source 
de neutrons rapides, de spectre N (vy), et le compteur est déclenché par 
les phénomènes qui accompagnent la fission (ce sont donc ces neutrons 
secondaires, rapides, qui jouent ici le rôle des particules incidentes). 
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nous dirons « détecter » au lieu de « compter » lorsqu'il s’agira 
du premier compteur). Le second compteur est vu du premier sous 
un angle solide 2; une particule incidente a donc une probabilité 
2/4 de traverser le second compteur; si elle le traverse et si sa 
célérité est v, elle a une probabilité y’ (vy) d’y produire les phéno- 
mènes qui déclenchent le compteur; nous admettrons que le temps 
mort de ce compteur est négligeable, de sorte que p”(v) est aussi 
la probabilité qu’une particule traversant le second compteur 
avec une célérité y y soit comptée (nous dirons «enregistrer » 
au lieu de «compter» quand il s’agira du second compteur). 


Ce dispositif est généralement mis en œuvre dans le but 
d'estimer le spectre N(v). La procédure ordinairement suivie est 
celle-ci : si une particule est enregistrée au temps 7), et si T, est 
le dernier des instants antérieurs à 7, où une particule ait été 
détectée, on attribue à la particule enregistrée en 7, la célérité 
v= DJ(T; — Ts). Cette conclusion n’est pas nécessairement 
correcte, car la particule enregistrée en 7, peut avoir été détectée 
avant 7, ou n’avoir pas été détectée du tout, mais la probabilité 
d’erreur, ©, est d’autant plus faible que le taux de production 
des particules incidentes est plus petit. D’autre part, afin de réduire 
la durée de l’expérience (4), le physicien désire utiliser un taux 
aussi élevé que possible; il est ainsi amené à calculer Y. Il est 
manifeste qu'il doit pour cela calculer la distribution conjointe 
des instants de production de particules incidentes (détectées ou 
non) antérieurs à 7,, et donc antérieurs à 7,, sous l’hypothèse 
qu'une particule a été produite et détectée à l’époque 7,,; il s’agit 
donc bien ici de l’aspect rétrograde de la théorie des compteurs. 

Il sera commode, dans ces conditions, d’utiliser au lieu de 
ia celentc.y le «temps de vol»() 0 = D/y,- et d'introduire le 


Dans ce cas, plusieurs neutrons rapides peuvent étre produits par une méme 
fission; c’est une circonstance dont nous faisons abstraction quand nous 
admettons, dans la suite du texte, que les instants d’arrivée au premier 
compteur des particules incidentes forment une réalisation d’un processus 
poissonnien stationnaire. 

(*) Il ne s’agit pas seulement de gagner du temps : les mesures de durée 
sont, dans ces expériences, d’une précision extrême et exigent un 
appareillage électronique compliqué, qu’il est malaisé de maintenir 
longtemps en fonctionnement correct. 

(5) L'utilisation de ce paramètre n’implique nullement que les particules 
considérées vont réellement du premier compteur au second. 
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spectre des temps de vol : 


6 
Dr (@< = [ Fo)as 
0 


avec F (s) = (D/s*) N (D/s), 
et la probabilité d’absorption g (9) = g’(D/6). 


1,3. Nous étudierons, aux §§ 2. et 3. le problème général 
de la structure rétrograde du processus des particules comptées. 
Au $4., nous reviendrons à l’exemple du $ 1,2. ci-dessus afin de 
lui appliquer les résultats obtenus dans l’étude du problème général. 

Nous considérerons uniquement le cas d’un compteur fonc- 
tionnant selon le schéma de la paralysie, avec un temps mort 
certain, égal à rt; nos considérations s’étendraient aisément au 
cas d’un temps mort aléatoire. 

On notera que, dans le cas d’un compteur fonctionnant selon 
le schéma de la garantie, l’étude, pour les instants antérieurs à fo, 
des configurations compatibles avec une détection se produisant 
à cet instant n'offre pas de difficulté essentielle. 


2. Position du problème 


x 


2,1. Il est clair que l'élément fondamental à prendre en 
considération est la distribution des instants d’arrivée au compteur 
des particules incidentes; nous appellerons ces instants des 
« survenances» et les noterons P;(Pi< Pi+,, P-; < 0 < Po). 
Notre hypothèse fondamentale sera que les survenances forment 
un processus poissonnien stationnaire d’intensité À [le nombre de 
survenances de l'intervalle (a,b) est donc une aléatoire poisson- 
nienne de moyenne A(b—a), les aléatoires attachées à des 
intervalles disjoints étant mutuellement indépendantes]. Nous 
poserons 


Op = Py -— £¥, 
On sait que, sia > 0, ona 


Dr [8 < a] = 1 — exp (— da), (1) 


les aléatoires 8; étant mutuellement indépendantes. En outre, 
si J (1) désigne l'indice de la survenance immédiatement postérieure 
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JG) = min {7: P; > 1}, 
ona 


Dr leit | == exp (— a) (2) 


indépendamment des P; autres que Py (2): 


2,2. Pour déduire du processus {P;} le processus {Qx} des 
survenances comptées, il faut trouver un point de départ. Le plus 
simple est fourni par la remarque que, si 6; > +, la survenance 
Pi est nécessairement comptée; en d’autres termes, si l’on désigne 
par 6x l'événement «la particule produite à l'instant Px, est 
comptée », on a (6) 


Dr [x | dx it. de Ôx-, | ad Le (3) 


Soit alors s, le plus petit entier > 0 tel que 6s, > +; nous poserons 
Oo = Ps,. L’instant Qo sera suivi d’un intervalle de longueur + 
dans lequel aucune survenance ne sera comptée (le nombre n, 
des survenances de cet intervalle est évidemment une aléatoire 
poissonnienne de moyenne Art). La première survenance à être 
comptée après ©, aura comme indice J(Q»o + 7) [de telle sorte 
que nm, = J(Qo + t) — 1 — s,]; nous poserons donc 
QO, = Pro, += de sorte que, en vertu de (3), 


Dr IQ: — (Qo + D < a] = 1 — exp(— 2a). (4) 


On procède de même à partir de Q,, et ainsi de suite. 


2,3. On obtient ainsi une description du processus { Qo, Qy,...} 
à partir du processus { Po, P,, ...}. Mais cette description fournit 
immédiatement une définition autonome du processus { Q,, Q,, ...}- 
En effet, on définit Q, au moyen d’une suite indéfinie d’aléatoires 
exponentielles de moyennes toutes égales à 4, mutuellement 
indépendantes : No, Ni, ---» Ns, --- en posant Sy = min {s: 5s > T}, 
Q, = no +. +s, (7); on définit ensuite les Q; (i > 1) à l’aide 


(*) Pour la définition des probabilités conditionnelles relatives non a un 
événement mais a un corps borélien d’événements — en particulier, 
au corps borélien engendré par un ensemble de variables aléatoires —, 


cfr [III] chap. I, § 7. ; 
(7) Le calcul de la distribution de Q, n'offre aucune difficulté mais est long 


et fastidieux. 
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d’une autre suite de variables aléatoires exponentielles, de moyennes 
2, mutuellement indépendantes et indépendantes des mi : 


x Tr 
en posant 
Qui = Qi + T + 7%. (5) 
Le demi-axe des temps postérieurs à Q, apparaît ainsi comme divisé 
en intervalles alternativement «couverts », tous de longueur 7, 


et «libres», de longueurs aléatoires mm”, Mo’, ...; ce que l’on 
exprime par la formule (bien connue) 


Dr [Qi — Q> a + t| Qi = expC Aa). (6) 


Inversement, le processus { Po», P;,, ...} se déduit du processus 
{Q , Q1, ...}, considéré comme fondamental, par l'intermédiaire 
d’une suite indéfinie d’entiers aléatoires n,,..., mutuellement 
indépendants et indépendants des n°, obéissant chacun à la loi 
de Poisson de moyenne At : conditionnellement aux valeurs 
Ny, 1x de my,..., Me, ON à Ps,iny+x — Qx, les survenances 
Psotng+k+ (J = 1, ..., nx+1) étant équiparties entre Qx et Qx + 7; 
en outre, Pp = Ho, Pi = No + M1, Ps, = No +... + ns, = Qo. 


2,4. Il est moins facile de décrire le processus {...,Q-,, Q-,} 
a partir du processus {P}. Le mieux à faire, semble-t-il, est de 
partir de nouveau de la suite {8;} : soit —s5n(n = 2, 3,...) le 
plus grand entier <—sn-, tel que 6-4, > t; la survenance 
P_;, est comptée, en vertu de (3); l'intervalle (P_;,, P-s, + 7) 
est couvert, la survenance immédiatement postérieure à cet intervalle 
est comptée, et ainsi de suite jusqu’à retrouver P_.,,_, (8). 

Ces considérations mettent clairement en évidence, pour le 
processus {Q}, une asymétrie «avant-arrière » qui empêche de 
considérer comme évident que la relation 


Dr (Qi —Q > à + T| Qu] = exp (— Aa) (7) 


soit immédiatement équivalente à (5). Cette relation, si elle est 


(5) — s, est évidemment < 0, puisque 65, 04, ..., ds, sont toutes < 7; 


on n’a pas nécessairement O_, = P_s,, car il peut y avoir des survenances 
comptees entre P-s, et Ps,, tout comme il peut y en avoir entre Page 


et Pen Ce sont justement les complications résultant de cette 
remarque qui font l’objet du § 3. 
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vraie, résout immédiatement le problème de la description rétrograde 
du processus {Q}. Nous allons consacrer le § 3. à sa démonstration. 


3. Relation fondamentale 


3,1. Soit, d’une manière un peu plus générale, P, une 
survenance comptée; nous la désignerons, comme telle, par Q,. 
Elle est précédée d’un certain nombre de survenances, comptées 
ou non, dont les distances successives sont toutes <1; la 
première de ces survenances, étant précédée d’une distance 
6 > +, est certainement comptée, nous la désignerons par Q-s; 
entre O_-; et ©, il y a s — 1 survenances comptées, 


Oe Oa 01 Cr) 


Les survenances situées entre Q-; et Q, seront désignées par les 
symboles P_;, x, avec 


OF Pe ge bn, cs Put Lip = Oa 
(on a donc P_,, =P,). Nous poserons 
dr = Pix — P-ijnsy (k ees Se == Oe 1-0 16: 


Les distances entre survenances consécutives antérieures a la 
survenance qui précède Q-s; sont quelconques en vertu de (3), 
puisque, par hypothèse, 6-1,0 > T. 


3,2. Il résulte de ces considérations que, si on appelle 7; 
l’événement 
| 3 m2 1:S-44n, —S-i0 < t, Sin, > | (9) 
ona 


6, =(8-1,0>7) uUi- TN ds TRS rnd) | N(8-4-1,0> n)}.(8) 


3,21. Analysons l’événement 
(?) On notera que, si l’on considère la suite }Un|, avec 


Don = S—ip, U2p+1-= S—ip+1 — S-jio (p = 0, 1, ++) 4 k 
Ji n’est pas l’événement «le premier terme de cette smite a Être = 7 


est d’indice pair ». 
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L’aléatoire (S—x.n — S-x,0) est indépendante de S-x,9 = 8-k,0 
et sa distribution est définie par 


a 


Dr IS-rn—S-2,0 < a= f KA») — 1) 1 exp (— 2») ay. 


0 


On a donc, D étant le domaine 0 < ¥ < 1, T—x < y <T, 


DriZr.n]=Kn(T) = Î i pexp(—Ax—Ay)[(Ay)"4(n— 1) 1} (x, 7), 
et donc, puisque 


(8-49 < TN Le = Cs 


x 


=] Brn 


et que Fx,,, Pr», ... sont mutuellement exclusifs, 
Dr [(6-0 < Fn Hi] = Z Dr (Br.n] 
n=1 


= Î [ ay EXP (—Ax) d(x, y) = 1 — exp (—Art) —Ar exp (—Ar), 


quantité que nous désignerons par p (Art). 


3,22. Les événements (8-x,9 < t)N Wx (k = 1,2,...) sont 
mutuellement indépendants, car ils s'expriment par des relations 


portant sur des groupes disjoints d’aléatoires 8; d’autre part, 
les événements 


Naas [(8-«,0 < 1) Sal n (8-41-10 > ©) 
sont, pour 7 = 1, 2, ..., mutuellement exclusifs; on a donc 
Dr (G1 = exp(— 20) + Ÿ I [p(2n}'} . exp (— 17) 
i=1 k=1 


= exp(— Az) [1 — p(Ad}? = (1 + At) 


conformément à l'intuition physique. On en déduit, si 2 est un 
événement quelconque, 


Dr (L1G) = 1 +20 Dr [F 9 €] 
3,23. Il résulte de ces calculs que l’on a 
Driérn(s—0)] = Dr [8-10 > 1] = exp (— Ar), 
88 


Dr [9 (S=5)] = Drift Nant (5-20 < D n Ain (5 10< D} 
= [p(Az)]§ exp (— Az), 
et donc, pour s > 0 


Dr ls = 5|@] = ( + 2) exp (— Av [p(ar)} 
= [1 — pv [pQz)):; 


l’aléatoire conditionnelle s a donc une distribution géométrique 
de probabilité fondamentale p(1r). 


3,24. On a ensuite : 


Dr | 
s Ss 
= exp(— Art) I Dr[Br.ngl = exp(— A7) I Kn, (Ax), (9) 
Et k=1 


de sorte que, en désignant par =, une sommation portant sur les 
valeurs > 1 de nj, ..., ms et par 2, une sommation portant sur les 
Valeurs SLE 1, me TEE as oo TOS 


on, = Dr [n_; = M; | Cr, S = s] 
A RAGS = 8 oe = figs hie ls, Ss] x 
x {Z; Dr (Fr, S = S, Nk = Nk, ge pean a) ae 
=e MK (Ac) oy Kt) 
k=1 k=1 
= Kn,(At) (po) [pAr) > = Kn,(A7)/p(A7). (10) 
Il résulte immédiatement de (9) et (10) que 
Dr [n= iy, PT, 155 | Gr, § ="5| 
= {exp (— 47) Tl Kn,(Ax)}exp(— 49 [PQ P = Tl ong: 
k=1 k=1 


les aléatoires n_; sont donc mutuellement indépendantes. D’ailleurs, 
d’après (10), sauf l’hypothèse s > k, la distribution de nx ne 
dépend pas de la valeur prise par, s. 


3,251. Supposons n-x = n. Le domaine de variation des 
distances Pa Pen ee (Un), est défini par 
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SR ne DC ta ENS S-k,0 < T; 
D NES = ee 
ou encore 
T < Sun <2t, S-kn—T<S Lo < Ts 
S25 < Sieg Seo = En AE 


La densité conjointe de ces variables est, à un facteur constant près, 
celle de 8 —x,o, ..., 5-x,n, C'est-à-dire À%+1 exp (— AS»). Si donc f 
désigne une fonction quelconque des sommes $, on aura, en appelant 
D (n, a, b) le domaine a < x, <... < Xn < D, 


Ef (S_x.,0> 9 S_x,n) 


2t 


— Anti Ka]? [ exp (— AXn) dXn Î dx, X 


T Xn—T 


x D Len) ns, kee OUI) 


D (n—1; Xo, Xn) 


En particulier, si f ne dépend que de S_;», on a 
& f (S-x,n) = 
2t 


(A"An!) [Ka( D]? ff Gen) Er — (Xn — 1)"] exp (— Axn) den, 
ce qui définit la densité de la distribution marginale de S_;,» sous 
l'hypothèse n-x =n: 

Tn (Xn; T) => (A™+1/n!) [Kn(2r)] [x — (Xn — t)|” exp [— AXn) 
(7) <i te = 2). 
3,252. Sous cette méme hypothése, on voit, en raisonnant 


de la même façon, que la densité de S_%.9, conditionnelle à 
S_x,n = Xn, est 


Fo(%o3 tT] Xn) = nlc” — (Xn — DEA (Xn — xp) 
(Xn — T < Xp < T) 


et que la densité de S_x;:, conditionnelle à S_x» — Xn, 
S=Ep — Xo; eos DE — Xi-1 (x = Xy Se een Xi-y = Xn), est 


F(x; T | Xn, Xi-y) = (n — i) (Xn — Xi) + (Xp — x) 


EE PE nls 
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3,31. La description rétrograde du processus {Q} à partir 
de P;, sous l’hypothèse #,, commence donc ainsi : on détermine 
une valeur s de s, puis une valeur de chacun des s entiers aléatoires 
ni, Soient 71, ...,s; on détermine ensuite une valeur de chacune 
des aleatoites’ Sp np, So. Spas & = Ip os 5), à partir 
des densités /; calculées ci-dessus. Enfin, on détermine une valeur 
de l’aléatoire exponentielle tronquée 8_,,, dont la densité vaut 
[1 — exp (— Art)]-1 exp (— Ax) pour t < x. 


3,32. Que se passe-t-il ensuite ? On sait que toutes les 
configurations possibles des distances § antérieures à 6_,, sont 
admissibles; en d’autres termes, ces distances — que nous noterons 
Ô-s,1; Ô-s,2 ..., — sont des aléatoires exponentielles mutuellement 
indépendantes (et indépendantes des P; > Qs). 


3,33. On a alors, en posant A; = Q-i+, —Q-i, 
Dr [AS Er Gr, Prey, Preys. 
= Dr [A, > a +r|€] 
= DriA; > a+z,s> 116] + Dr [A >a +7, s = 0|G]. 


3,331. Mais 
Dring 2 t, s>1|¢,] 
= Dris>1[@). DrlA > a+7|s> 1,6]. 


Le premier facteur du second membre vaut p (Az); le second 
vaio = O0 Sq > 4: 51.0 << +, On-a 


Dr [A, > a+r|s> 1, Gr] 


2T 


= Son nt) [RGO] 1 J [rr— (Sa — r)"] exp (— Sn) dSn, 
n=1 


att 


d’où, puisque mn = Kn(At)/p(At), 
Dr (Ar> 4+, 82 1|@,] 


2t 


= (A™1/n!) Î exp (— Au) = [rt — (u — 1)"] du 


= exp (— 4a) — exp (— At) [1 + A(r — a) exp (— ÀT)] 
(Da er) (12) 


91 


3,332. On a d’autre part : 
Drili-a+r,s— 0[€,] 
= (Dé) 2 Dr [A > a +7, 551,0 > 7, Gl 
= (DPrl@))> Dr (A, >a emilie 


= (1 + Ar) y DriQ : = Pp,_,, P, — Pri > a +7, 
i=1 
P, — P;-, =a Ti: 


3,322 1. On a alors 
Dr IQL RP EE ee a 
= Dr [@r-1, Pr —P > a +17] 
= (1 + Ar)? exp (— 4a — At). (13) 


3,332 2. On a ensuite, si i > 2, 
Dr [Q-, =P,4, Py — Pri > a + t, Pp —Pr-} > 7l 
= Dr (GPr — Rs = (a — 2) + 
+ (P; — Py_,) > a + t,P, —Pr-, > 7] 
= Dr [Gri] . Dr [P; — Py=, > t,a + r—(P,—P,-,) < 
< P,-,— Pri < 7] 
= (1 + Art at ff exp (— ax — Ay) [y2/(i —2)1] d (x, ») 


© étant le domaine limité, si a < +, par les droites x = 0, 
x +y=a+t, X=7T, y=T ou, Si a> t, par les droites 
x=0,x +y=a+ty=r. On a donc 


2 Dr [Q-; == à P, — P,_; au =< T, P, — Py-, > T| 
i=2 


= (1 +Ar)-1 22 ee exp (— Ax) d(x, y) = 
(1 +-Ar)1{ [exp(—A t)—exp(—Aa—A1)] +4 (t—a) exp(—Ar) \ 


0 <a <x. 
(14) 
(1 + At) [exp (— Aa) — exp (— da — ÀT)] 


l'in: 
(A9) Car (010 <rT)C67r: 
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3,332 3. On a donc, compte tenu de (13) et (14), 
Dre 0€] 


= exp (—1r)[l + (At — Âa)l SLOW =a" = T2 
(15) 


exp (— da) SITES Gy. 


3,333. Dés lors, compte tenu de (12) et (15), on a 
Dr (Ai > a +1], Pris, Pris, ...] = exp(— 4a) (a > 0) 


et par conséquent 


Dr (00 >a] t)| Qo] = exp (— Aa), 


ce qui, aux notations près, n’est autre que la formule (7). 


3,34. On notera que, d’après la démonstration du § 3,32, les 
aléatoires A,, A,, ... dépendent de groupes disjoints d’aléatoires 
8;; A,, A,, ... sont donc mutuellement indépendants. La description 
du processus {Q} peut donc se poursuivre comme au § 2,3 pour 
les instants antérieurs à ©, : l’axe des temps est partagé sur toute 
son étendue en intervalles alternativement « couverts » et « libres »; 
les intervalles couverts ont tous la longueur 7, chacun contient 
un nombre de survenances qui est une aléatoire poissonnienne 
de moyenne 17, et ces aléatoires sont, pour les divers intervalles 
couverts, mutuellement indépendantes; les intervalles libres ne 
contiennent aucune survenance, leurs longueurs sont des aléatoires 
exponentielles mutuellement indépendantes et indépendantes des 
aléatoires attachées aux intervalles couverts. 


4. Application aux spectres des temps de vol 


4,1. Revenons à l’exemple du $ 1,2. On suppose explicitement 
que sont réalisés les événements suivants : 

@€n : la survenance Py est détectée; 

#, : une particule est enregistrée entre les instants 


Py 6 ect Py 4-0 +e; 
H, : aucune particule n’est enregistrée entre les instants 


Py et Py +0 
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On cherche à calculer, à des termes près qui sont de l’ordre de &, 
la probabilité (conditionnelle à @y, #, et HA.) que la particule 
enregistrée en Py + # soit précisément celle qui a été détectée 
en Py. Or, si l’on pose 


gi(u) = Dr [Psi — Py| < u | Gv, #1,#.] (i #9) 
ev min 40, 2). 
la probabilité cherchée n’est autre que 
P = & F(6) y(6) | e F(0) (0) 
B 


+ È e J FO —u) 96 — 1) dei) 
i=] 0 

+ Ee f FO + wg +u) dew |" (16) 
i=1 9 


4,21. Site lets r> 0, ond 
dgi(u) = d Dr [Pvii—Pn < u] = Zifui-1/(i—1)!] exp (—Au) du; (17a) 
si i> 1 mais t < 6, Vhypothése #, interdit que 
6 < Pyii— Pn <-7, 
de sorte que 
siren ee [uh (i — 1)!] exp (— Au) du Li 2 RR 


2 


Lf + [EDG — D exp (— 4y) dy 


0 0 


4,22. Si, d’autre part, — i < — 1, on a toujours 
g-i(u) = Dr [Py — Py-i < u | €]. 


Les survenances Py-; appartiennent toutes aux intervalles 
couverts antérieurs à Py. Soit (As, Bs) le s-ième de ces intervalles ; 
on a 


As = Py —st—(a, +... + 5), Bs = As + 7, 


les a; étant des aléatoires exponentielles mutuellement indépendantes 
de moyenne 4, Soit ns le nombre des survenances qu'il contient; 
celles-ci sont équiparties sur l'intervalle (As, Bs) et par conséquent 
leurs distances Ss; à B, sont les paramètres d’ordre d’un échan- 
tillon simple et fortuit d’effectif ns; d’une population équipartie 
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entre 0 et t, ce qui entraîne, pour la distribution marginale de 
Ss,i (cfr. X, p. 90), 


y 


n! (T — vy)" vil 
DrISsi< v| ns =n] = = een quit” Over. (5) 


4,23. Compte tenu de (16), (17) et (18), on a, en supposant 


t > 6 — ce qui est, en pratique, le cas le plus important — et en 
écrivant H (u) pour F (u) p (u) Ga): 


P = H(6) (H(6) + D A f HO — w) [ué-1}(i—1)1] exp (— Au) du 
0 


i=1 


= =. (AT) Ap 
de 


.| 
i=1 nj=0 M: 0 


x | HGr +y) + 


nr nr | 
De qn ie ) i (x— v)™-*yk-1 H[(G— 1) 7 + y + ¥]dv || (19) 


4,3. Si on appelle P la catégorie d’épreuve relative à la 
configuration des P; et au choix des temps de vol 6;, P un point 
générique de P, w, la mesure définie sur P, Ÿ l’ensemble des p, 
et © l’ensemble des p qui forment @yn #, n #4, ona, en désignant 
par # (P) la somme des quantités H(Py + 6 — P;) étendues 
aux survenances de Pp autres que Py : 


P = H(9) {H(6) + f #() du,}> 
6 


> H(6) {H(6) + | # (P) du}. 
p 


Or, il est immédiatement évident que 


(1) On notera que nous utilisons ici la convention classique selon laquelle 
n 


= USI PS ae 
m 


95 


1. : : 
ih H (P) du, = 2 En a H(0 — u) uit exp (— Zu) du 


+ [HO + u) ut exp (— Au) du | 
0 


= Al f HO — u) du + [HG + u) du] . (20) 


On a ainsi une expression très simple d’une borne inférieure de Z. 
Il serait intéressant, mais peut-être assez coûteux, de comparer 
systématiquement (pour diverses valeurs de Ar et de 8) les valeurs 
numériques fournies par (19) et (20). 
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Contribution au problème des amas de galaxies 
PAR 


G. LEMAITRE et A. BARTHOLOMÉ 


I — INTRODUCTION 


Le présent travail est une continuation d’une théorie présentée 
par l’un des auteurs sous le titre : « Modèles mécaniques d’amas 
de nébuleuses».* Il en utilise les notations. 


Dans ces travaux antérieurs, on avait considéré une distri- 
bution de points matériels se déplaçant sous l’influence de leur 
propre champ de gravité et d’une force répulsive destinée à tenir 
compte de la répulsion cosmique introduite par le terme cosmo- 
logique des équations de la relativité, dont la présente théorie 
constitue une approximation newtonienne. 


Des simplifications de symétrie sphérique et de distribution 
uniforme dans l’espace de phase y étaient introduites et sont 
conservées dans le présent travail. En revanche, une simplification 
désignée sous le nom de « quasi-isotropie » a dû être écartée pour 
des raisons qui apparaîtront à l’instant. 

Nous nous proposons en effet, tout en n’étudiant qu’une 
seule condensation autour du centre de symétrie, de tenir compte, 
au moins approximativement, de ce que cette condensation est 
entourée d’autres condensations semblables qui la limitent. 
L’approximation, nécessaire si on veut conserver la symétrie 
sphérique, consiste à remplacer les condensations extérieures par 
une distribution sphérique. On devra considérer une sphère de 
rayon variable délimitant le domaine propre de la condensation 
étudiée et préciser les conditions limites qui doivent être introduites 
pour exprimer, autant que le permet l’approximation admise, 


* Bull. A. R. Belg. — Sciences 1948, p. 551 et 1951, p. 291. 
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l’équivalence des diverses condensations envisagées. Il se trouve 
que ces conditions, que nous préciserons dans un instant, sont 
incompatibles avec la condition envisagée antérieurement sous 
le nom de quasi-isotropie. L'obligation de renoncer à cette 
simplification implique que le problème est essentiellement plus 
difficile qu'il n’avait paru d’abord. 

Après avoir précisé la condition aux limites, nous avons 
traité en détail un cas particulier défini de la façon suivante : 

Dans l’article de 1951, on avait montré qu'il existe des solutions 
infiniment voisines de la distribution uniforme en équilibre qui 
est, à l’approximation newtonienne, l'univers d’Einstein. Ces 
solutions s’analysent en des solutions où le temps se sépare. Cela 
veut dire que les variables sont des produits d’une fonction du 
temps seul par des quantités qui n’en dépendent plus. Cette 
fonction du temps est en fait une exponentielle e”. Les unités 
ont été choisies de telle façon que la valeur 6 = 1 du coefficient 6 
corresponde au cas d’une distribution homogène, c’est-à-dire a 
l'expansion générale de l’univers sans condensation locale. 

Nous avons étudié le cas où 6 = +, et déterminé dans ce cas 
une solution satisfaisant aux conditions aux limites. 

Cette solution a été exprimée au moyen des développements 
en série de Taylor introduits en 1951. Il faut considérer deux fonc- 
tions v et w développées suivant les puissances de deux variables, 
r, distance au centre, et k, constante des aires dans le mouvement 
des particules extrêmes, c’est-à-dire des particules dont l'index 
des vitesses se trouve à la surface de la région uniformément 
occupée par les index des vitesses, région dont le volume mesure 
la densité matérielle à partir de laquelle on calcule le champ de 
gravitation. 

Les coefficients de la fonction v peuvent être éliminés et ceux, 
wi; de w sont définis par des formules de récurrence (1951, for- 
mules 18, 19 et 20*). 

La difficulté du probléme consiste 4 trouver, pour les unités 
introduites, la valeur r, du rayon de la sphère limite. Cette valeur 
joue dans ce problème le rôle d’une valeur caractéristique. 

Les séries paraissent converger pratiquement jusqu’à la valeur 
r, de la sphère limite. Néanmoins, il a paru préférable de les 


i * Dans cette derniére formule le dernier indice a été écrit j + 1 au lieu 
ej — 1. 
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remplacer par des développements finis quitte à admettre pour la 
condition limite une erreur définie, en nous inspirant des méthodes 
proposées par Lanczos, par des polynomes de Chebyshev. 

Le résultat principal est la détermination du champ de 
gravitation g (défini à un facteur arbitraire près). On a trouvé 


g = | 133383 | 
|— 3,089 890 (r/r.Ÿ | 
2 CO0 MSN (7/71) | ret/? 
1228551 (7) 
(aes 942 2440 (7/7) 
|— 64619 (r/rj| 
(+ 8805 (r/r)| 
= 905 (r/r,)14 
OSs 70, (r/r,)18 | 
= L rir} | 
Les séries qui définissent, en chaque point, les index des 


vitesses ont été aussi déterminées; leur convergence est moins 
bonne. 


2 — LA CONDITION AUX LIMITES 


Cette condition doit exprimer tout d’abord que la sphére 
de rayon r, se déplace sous l’action du champ de gravitation, 
on doit donc avoir 


En outre, les particules qui traversent cette sphère doivent 
le faire en nombre égal dans chaque sens. Mathématiquement, 
on peut imaginer que ce sont les mêmes qui rebondissent, et nous 
désignerons souvent la condition cherchée sous le nom de condition 
de rebondissement. 

La quantité introduite dans la théorie avec la notation V 
est précisément la moyenne arithmétique des vitesses radiales des 
deux particules, entrante et sortante, pour les mêmes valeurs de 
t,r et aussi kK. On doit donc avoir sur la sphere 


quel que soit k. 


D 


Ces deux conditions peuvent être mises sous une forme qui 
se prête mieux au calcul. On a en effet 


Br, ay | dV dr; op LA 


di dt dr dt dt dr 


et en comparant cette équation avec une des équation fondamentales 
(1951-3) on trouve 


DW 
= |) 

dr 

Telle est la condition de rebondissement. 


Elle s’écrit dans les notations de 1951 


— = Liwy ry} ka 
Uy 
Comme cette relation doit être satisfaite quel que soit k, il 
faut qu’on aie pour tout / 
x i wy 7,74 = 0 
i 
Ainsi que nous l’avons déjà dit, nous avons limité les séries 
en admettant une erreur définie par un polynome de Chebyshev. 
Comme k/r, est, à l’approximation considérée, le sinus de l’angle 
que fait la vitesse avec le rayon, on a pu écrire * 


aw k 
a © di Ts | 
or r 


Les développements des w sont alors limités a des termes 
où i + j est inférieur à 10. 


3 — RÉALISATION DES CALCULS 


Nous avons considéré comme inconnues principales les 
coefficients w;, où l'indice j est nul. Il se trouve que les formules 
de récurrence permettent alors d'exprimer linéairement tous les 
autres coefficients en fonction des wi. 

Substituant dans la condition de rebondissement, on obtient 
un système d’équations linéaires en les wig (e est éliminé 
immédiatement). Les coefficients sont des polynomes en ry. 

Ce système est linéaire et homogène, et la valeur de r, doit 
Stre déterminée de telle fagon qu’il soit compatible. 
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Une étude préliminaire, faite par d’autres méthodes, nous 
permettait de penser que la valeur de r,2 était voisine de 15.6. 

Nous avons essayé cette valeur en la portant dans les équations. 
Négligeant la première équation, nous avons résolu le système 
formé par les autres, et en portant dans la première nous avons 
obtenu un résidu dont la variation nous a indiqué les modifications 
de r, qu’il convenait d'essayer. Voici les valeurs essayées et les 
résidus trouvés 


aie résidu 
1536 0,000 768 
15,585 79 372 
15,581 29 | 290 
15:576 19 209 
15572720 125 
15,567 79 33 
15,565 54 —10 
15,563 29 217 


Le calcul a été effectué au moyen d’une machine Burroughs 
E 101 à 220 mémoires, avec bandes perforées. 

En prenant soin d'utiliser systématiquement les mémoires, 
dès qu’elles devenaient disponibles, il a été possible de calculer 
les 424 nombres qui interviennent dans les équations de rebondisse- 
ment. Ces nombres ont été enregistrés sur une bande perforée. 
Les vérifications ont été facilitées en prévoyant dans le coding le 
calcul de sommes partielles. Le calcul aurait pu être très allégé 
si la machine avait disposé d’un mécanisme d’output qui aurait 
pu enregistrer directement les nombres calculés sur la bande. 

Dans la seconde partie du calcul, où la bande fournissait 
les coefficients déjà calculés, la capacité de la machine permettait, 
pour chaque valeur essayée de r,, de calculer les coefficients du 
système de dix équations à dix inconnues et d’en fournir la 
solution ainsi que le résidu obtenu en portant dans la première 
équation. Chaque essai prenait environ 45 minutes. 

Pour éviter des difficultés de décimalisation avec une machine 
qui n’employe pas normalement la décimale flottante, il a été 
fort utile de remplacer dans le calcul les wi par les quantités 
W;; définies par 


Wig = 1054 wi 
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Pour les résultats finaux on a préféré calculer 
x ; ry 
Wii5 = Wu li (i+7) 


et des expressions définies d’une manière analogue à partir des v4. 
L’accélération a été calculée par la formule 


£ 1 Wh i+] ) 21 k 

=: — - W# —) € 
r = ( 8 2i+ 1 + r > cone É : 

qui se déduit, pour la valeur adoptée pour 9, de la formule 


g = 2 (8 io + (1 +i) v 441,0) r2t+1 e°t 


équivalente à la formule fondamentale (1951-3). 
Les valeurs trouvées ont été données plus haut. 
Voici les valeurs trouvées pour les W¥ : 


Su, 


—2,666667 —7,899656  5,979563 —2,080919 386386 —46154 3429 -] 
15,566070 4,821053 —-1,829276 351671 —43054 3422 -505 
—19,000751 —3,366016 1,100159 -198717 23306 -1794 40 
11,542086 846690 -156381 18634 —1451 102 —I1 


—3,978773 -186932 27757 —2797 209 —10 2 
893440 27037 —2864 216 —12 . 
—141304 —3048 293 —16 Il 
16559 265 -17 l 
—1492 16 l 
101 I 
0 
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Deuxième Section 


SCIENCES PHYSIQUES ET CHIMIQUES 


Oculaires IV. Sur le calcul de l’oculaire visuel 
compensateur du type Huyghens 


PAR 


A. BIOT 


SOMMAIRE 


On étudie un cas particulier d’application d’une formule établie 
précédemment. Les relations trouvées sont appliquées à un exemple numérique. 

1. Le problème. Il existe très peu d’exemples de calcul d’un 
oculaire visuel compensateur. Nous croyons utile de montrer 
comment ce calcul peut s’effectuer — au moins en ce qui concerne 
la théorie de Gauss — dans le cas d’un oculaire du type Huyghens. 
On sait que, dans un tel oculaire, le plan focal objet de la lentille 
d’œil se trouve entre les deux lentilles qui le composent. Les 
relations à utiliser sont particulièrement simples. Elles s’appliquent 
facilement au cas d’un oculaire non compensateur. Nous supposons 
les lentilles minces. 


2. Notations. Elles sont les mêmes que dans nos travaux 
précédents (1). Nous appelons fj, fs, vi, v3, respectivement les 
longueurs focales et les constringences du verre d’ceil et du verre 
de champ; F et ® la longueur focale de l’oculaire et son inverse, 
d la distance entre les deux lentilles; L et L’ les distances de la 
pupille d’entrée au plan focal objet de l’oculaire et du plan focal 
image de ce dernier à la pupille de sortie; x,, la dernière abscisse 
focale objet; < est le coefficient de compensation, c’est-à-dire le 
rapport dh/h de l’accroissement 5h de la grandeur de l’objet 
quand on passe de la radiation de base (C par exemple) a une 
autre (F par exemple) à la grandeur A de cet objet. L’objet est ici 
l’image, entachée de chromatisme latéral, donnée par l’objectif. 


(@) Ann. Soc. Scient. Brux. LXXII, 1958. 
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Les segments sont comptés positivement dans le sens de propagation 
de la lumière, c’est-à-dire du verre de champ vers le verre d’œil. 


3. Relations préliminaires. Posons 
d= x, +a (1) 
aest > 0 si le plan focal objet de l’oculaire se trouve entre les deux 


lentilles, et < 0 si ce plan se trouve au delà du verre d’œil. 
De la relation 


% = — Fi — dj 
on tire 
fi = F@i +@/@1 + F) (2) 
et de 
F = fifsl(fi +fs — d), (3) 
fs = 1 (%1 + @/(F — a) (4) 


Les formules 1), 2) et 4) donnant d, f, et f, en fonction de F, 
a et x,. En principe, les deux premiéres de ces quantités sont 
connues. Nous allons déterminer x, en nous servant de la condition 
d’achromatisme. 


4, Détermination de x,. La condition d’achromatisme s’écrit 
ici, comme nous l’avons montré précédemment. 


i (L = x) (fs th V1/V3) + eDv, Sifs L 
(L— x) ( + va) va) — fa 
Multiplions haut et bas par v,/v,, et posons v3/v, = 8. On a 
= (L — x)) (fa + 8 fs) ee cDvsfifs L (5 
(L—x)0 +8) 8 : 
Cette relation peut s’écrire 
a((L—x,) +8 (L— x, —f,)] = 8 (L—x) (fi +f) + 
f(L — x) 1 — 8) +e Whi fs L 
Remplagons /; fs par sa valeur tirée du 3). On trouve facilement 


dB — x3) + ev, L +L—x,—8fl] = (ih + fs) [8 (L — x] 
+ ev, L] +f, (L — xy) (1 — 8) 


d 
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Remplaçons d par sa valeur tirée de 3) 
(fi al =) = eva Lee CL X1 B 3) } = 
Gi + fs) RESTE ey | + fi(L — x1) (1 — 6) 


Effectuons les produits indiqués, supprimons les termes qui 
se détruisent et regroupons 


(hi + f3) — fi fs/F] (L — x, — B fs) = 
= fi falB(L — x1) + evs LIF + AE — x,) (1 — 8) 


ou 
dE — x,— 6 fs) = fi folB(L — x1) + sv LI/F + fil — x) 
(EE) 

Introduisons les valeurs d et f, données par 1) et 2). On trouve 
facilement 


(x, + F)(L— x, —Bj:) = f[8(L — x1) + eva L] + 
MAL") (1 — 8) 


D'où 
oe (x, + F) (L—~x,) — FL — x,) UP) Pio) 


ts evs L + @(F +L) F—a 
par application de la formule 4). 
On obtient ainsi une équation en x, qui s’écrit, tous calculs 
faits 
Xev L +F— a +B(F +L)] + xifasvs L—LF +aL 4 
BURA =P al) =-BPL(P = 0) =0: (6) 


5. Exemple d’application. Considérons le cas d’un oculaire 
compensateur de microscope. On peut prendre, dans ce cas, et au 
moins en première approximation, « = +0,01. Nous admettrons 
que le verre d’œil est à la hauteur du plan d’appui de l’oculaire 
sur le tube. On a alors, suivant la convention habituelle, 
a = +0,12 si l’on prend le décimètre comme unité de longueur. 
Nous calculerons différents oculaires satisfaisant aux conditions 
précédentes et possédant une longueur focale égale, avec l’unité 
choisie, à 0,5. Dans un microscope ordinaire on peut prendre 
L = 1,8 d’où L’ = 0,139. Dans les coefficients de l’équation 6) 
en x,, tous les éléments sont ainsi connus sauf B, quantité à laquelle 
nous donnerons les valeurs possibles 1; 0,5; 0,25; 0,1 et 0, et 
v3 que nous prendrons égal à 30. 
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Les formules 6), 1), 2), 4) ainsi que 
Xo = F(d — F)/x, 
permettent de calculer le tableau ci-dessous 
e= +0,01 a= +0,12 F=0,50 L=1,80 L’=0,139 v,—30 


| | ps 

6 | Xi d fi fs Xe te ee 
| | = 

0 | 0,6730 | 0,7930 | 0,3380  1,4044 + 0,2177 | + 0,357 | — 
0,10 | 0,5518 | 0,6718 | 0,3194 | 0,9755 + 0,1557 | + 0,295 300 
0,25 | 0,4605 | 0,5805 | 0,3022 | 0,7034 + 0,0873 | + 0,226 | 120 
0,50 | 0,3955 | OM ee | 0,2877 | 0,5365 + 0,020 + 0,159 60 
1,00 | 0,3505 | 0,4706 0,2766 | 0,4342 | — 0,042 | + 0,097 30 
| | 


| | 


N. B. Il n'existe qu’une seule valeur positive de x,, ce que 
l’on peut voir sans calcul par l’examen de l’équation 6). En effet, 
8 étant plus grand que zéro, le coefficient de x? et le terme 
indépendant sont, le premier positif, le second négatif, de sorte 
que le radical, dans l’expression qui donne x,, est plus grand 
que le coefficient de x, dans 6). 

Dans les oculaires correspondant à & = 0 et 6 = 0,10 la 
valeur de x, +L’ est élevée. On peut la réduire en introduisant 
une lentille convergente entre la lentille d’œil et la lentille de 
champ. Mais il faut alors faire les calculs à l’aide des formules 
établies dans les travaux cités plus haut. 

Si l’on désirait calculer des oculaires non compensateurs, il 
suffirait évidemment de faire « = 0 dans l'équation 6). Il est utile 
de noter que les valeurs des inconnues relatives à une valeur donnée 
de 5 doivent satisfaire aux relations 3) et 5) dont l'emploi constitue 
une vérification facile des calculs. Par ailleurs, dans le cas où 
5 = 0, l'équation 6) est du 1° degré et l’on a 


L(F — a) — eLv,a 
F— a + cLy, 


x= 
ainsi que 


d=f, + Ov fi fg L/(L — x) 
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Sur l’aberration chromatique latérale 
des systèmes optiques 


PAR 


A. BIOT 


SOMMAIRE 
On établit d’abord la relation générale de passage pour l’aberration 
chromatique latérale d’un système optique plongé dans l’air. Cette relation est 
€" = € — dgp/£p OPEL) = SP = L) 
ou 
e’ = € — [F(L + J) OF — F* dx, + L/èx,]/F4L — J 


dans lesquelles, si h et h sont respectivement la grandeur de l’objet et de 
l’image, Ôh et dh’ les variations chromatiques de ces grandeurs, on a 
€ = 0h'/h’ et ¢ = dh/h. De plus, L représente la distance de la pupille 
d’entrée au plan focal objet; /, la distance de l’objet au même plan ; F, la 
longueur focale; 6P, OP’, OF, 6x; et dx, respectivement les variations chroma- 
tiques aux pupilles et celles de la longueur focale et des derniéres abscisses foca- 
les. On applique ces relations au cas d’un systéme de lentilles minces, a une 
lentille épaisse et a une lame a faces planes et parallèles. On considère ainsi 
les cas des dioptres plan et sphérique et différents cas particuliers d’application. 
L’ensemble des relations établies permet I’étude d’un système optique 
quelconque. Les méthodes de calcul sont celles de l’optique classique 
élémentaire. 


1. Le problème. Nous avons, dans des travaux précédents (1), 
calculé à l’occasion de recherches sur Jes oculaires, l’aberration 
chromatique d’un système optique centré quelconque, non focal, 
plongé dans l’air en supposant achromatique la pupille d’entrée 
du système. Nous nous proposons de considérer ici le cas d’un 
système absolument quelconque, la pupille d’entrée n'étant pas 
achromatique. 


2. Notations et conventions. Elles sont les mêmes que dans 
nos travaux précédents. On les trouvera sur la figure 1 ci-jointe. 


(1) Ann. Soc. Scient. Brux., LXXI, 1958. 
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Dans cette figure H et H’ sont les plans principaux du système 
supposé encore, provisoirement, plongé dans l'air; F et F’, les 
foyers objet et image; P et P’, les pupilles d’entrée et de sortie 
pour la radiation de base (C, par exemple); A et A’, les points 
objet et image; À et h’ les hauteurs de l’objet et de l’image; Sx, 
et 5x, les variations chromatiques des dernières abscisses focales 
objet et image (par passage de C a F par exemple). Les autres 
notations et les conventions sont indiquées sur la figure. Notons 
qu’elles conduisent à écrire, pour le système de la figure, 
LL’ = F? et Il” = F? et que l’aberration chromatique latérale 
se calcule dans le plan de l’image donnée par la radiation de base. 


Fig. 1 


3. La relation fondamentale pour un système quelconque plongé 
dans Pair. On a d’abord, par application de la formule de Newton 
à Vimagerie produite par la seconde radiation. 


(Li Ben BPP UL’ = bey 4 3P = oe 
d’où, puisque LL’ = F? 


LéP’ =2F8F + Ldx, — L’8x, + L’5P (1) 
Par ailleurs (travail IIT cité) on a aussi, indépendamment de 
1 ee 
to. IL s & 
ae Fe Rage 2) 


La formule de Lagrange-Helmholtz, appliquée aux pupilles, 
s’écrit ici 
6 =p, 0° 
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d’où 
30/0 = 3 gp/gp +3 0/0" (3) 
On a, dans l’espace objet 
i= (L—)e 
d’où 
dh = (L—71— SP)(6 + 36) — (L — 1) 6 = (L — J) 86 — 068P 
et 
e = dh/h = 30/0 — SPJ(L — J)... 50/0 = « + 8P/(L—J)) (4) 
On a de même dans l’espace image, 
QU ARE SP (1 1’) (5) 
D'où, en combinant (3), (4) et (5) 


| & =e — Sgpiep + dP/(L —)) — dP’ —L’) (6) 


Cette premiére formule de passage est intéressante parce 
qu’elle ne contient point explicitement la longueur focale. On peut, 
par application de la formule de Newton au dernier terme du 
second membre, l’écrire sous la forme 


ce’ = € — Ôgp/gp + SP/(L — J — LISP//F2(L — J) (7) 
Calculons Ôg-/g d’après (2) 
DSP ICE c= dx, + dP’ =) 
gp 2L’\L+5x,—8P 1B 


ou 
D (TOP Pe le On) LL 


Introduisons dans cette relation la valeur (1) de LdP’. Il 


vient 
Sep/2p = (FSF +L’ Pea 03) (8) 


de sorte que (7) peut s’écrire 
ef = e— (FSF + L’ 8P — L’ 8x,)+ 8P/(L —/J) —LISP"/F?(L —J) 


ou, on définitive, en nous servant encore de (1) 


/ =. [FQ 4) oF — F* bx, + Lidx, FP —D | (9) 
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4. Lentille mince. Dans ce cas on a 


SF = — F/v oa, = By 8X, = — F/v 
Introduisons ces valeurs dans (9). On a, tous calculs faits, 
= e—(F+L)(F + 2)/vFL—D 


Transformons le second terme du second membre par la formule 
de Newton et posons L —/ =a, |’ —L’ = a’. On peut écrire, 
en définitive 
ef = e—(F +L)(F +/)/vFa = € +(F +L’) (FF +/)/vFa’ 

(10.1) et (10.2) 


Discutons les relations (10.1) et (10.2) en supposant, pour la 
simplicité, « = 0. Posons d’abord F > 0 (lentille convergente). 
Si l’on fait une figure très simple en plaçant la lentille puis 
P, A, P’, A’ sur l’axe optique, on voit que la discussion peut se 
résumer dans le tableau ci-dessous (pour 10.1). 


1° — F+ L>0: P à gauche de la lentille (réel). 


a) À a gauche de P : a=L—/<0 F+1>0 6° = 0 
b) A entre P et la lentille : a=L—J/>0 F+/>0 SO 
c) A au dela de la lentille : a >0 F+/<0 Ee <= 0 
2° —_F + L <0: P à droite de la lentille (virtuel) 

a) À à gauche de la lentille : ax 0 F+/>0 ee 0 
b) A entre la lentille et P : a< 0 F+/<0 es 0 
c) A au dela de P = m0 F+/<0 e’< 0 


Si F < 0 (lentille divergente) les valeurs de <’ changent de 


signe. On voit que la discussion de ¢’ peut se faire sans tenir compte 
de la position de A’ et P’ — et inversement sans tenir compte de 
la position de A et P. 


5. Combinaison de lentilles minces 

a) Chaque lentille ajoute un terme de la forme (10.1) ou 
(10.2) à volonté. Mais il faut écrire les relations de passage. Pour 
déterminer ces relations considérons une combinaison de deux 
lentilles seulement. Si l’on affecte des indices 1 et 2 respectivement, 
les grandeurs relatives à la première et à la deuxième lentille, 
ona 


= e+(Fi +Ly) (Fi +/)/v1 Fia, + (F2+L,) (Fo +1,)/v2 Fo ae 
= © EL + Ey 
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Il faut évaluer F, + L,, F, + /, et a; = J, — 1, On a mani- 
festement, en appelant d(-—0) la distance entre les lentilles 


i — d le le | ee te = d F; Fs 1% 


D'où 


EF; d FE; LG =F Fr 1 — 
= [L, d — EE + L:)]/L: 

Ls a ise — d EH Lie — d FE, É?7) = 
= [/, d — FF =e LV 

L, = ly =a L’ — Ly’ = Pie —1,)/L, li — 4 EU lb 


et 


__Prtl)Pth) dE +L)[Gd-F(F +2) 


or 


Vo Fe de Vo EH Ea, 
Effectuons les opérations indiquées au numérateur et regrou- 
pons les termes. On trouve facilement 
DRE) (1 = d(L, 1, — F)) Lh 
ie ee ve, F, FP, Ved, Fy Fe 


| 
Lo 


Vo dj F; 


Représentons le premier terme au second membre par A. 
On a 


NAT ils eet OUEN =u 
ae Fie sagen: F? 


a Ga he ALI eS) au) 
Gis NERY F, ae 
où F représente la longueur focale de l’ensemble, puisque 
Len d 
LE EU > 2 Eee, 
b) Dans le cas où v, = v, = v, il vient facilement 
A a7 PE jer 
ey Es ae io ( Loi =) (12) 
v ay F Vv CA F vay Ee F; 
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6. Lame à faces planes et parallèles. Soient e l'épaisseur de 
la lame, n son indice de base. 
Appliquons à ce système la relation (6). 
ce’ = € — Ôgp/gp + dP/a — 5P’/a’ 
On sait qu’une lame à faces planes et parallèles donne de 
l’espace objet une image identique à l’objet mais décalée vers la 
droite de e(n — 1)/n. On a donc a’ = a, SP’ = 8P + ee et 


dgp/gp =. D'où 


| e’ = e — edn/an® = € — e(n — 1)/var? | (13) 


Le second terme du second membre de (13) exprime la contri- 
bution de la lame au chromatisme total <’. Ce terme est indépendant 
de la position de la lame dans l’espace optique où elle se trouve. 
On notera que, pour un tel système optique, l’aberration chroma- 
tique de grandeur est nulle puisque les images dues aux différentes 
radiations ont la même grandeur (la grandeur de l’objet). Mais 
la contribution à l’aberration chromatique latérale n’est pas 
nulle, ce qui provient de l’introduction par la lame d’une aberration 
chromatique longitudinale ou de position. Il est impossible 
d’« achromatiser » une lame, (pour le chromatisme latéral) à l’aide 
d’une autre lame placée dans le même espace optique, mais il est 
possible, éventuellement, de compenser son effet à l’aide d’une 
lame convenable placée dans un espace optique pour lequel la 
valeur de la grandeur a’ qui correspond à a possède un signe 
opposé à celui de cette dernière quantité. 


7. Lentille épaisse 

a) Une telle lentille est équivalente à l’ensemble de deux 
lentilles minces (sans épaisseur) centrées, appliquées sur les faces 
planes et parallèles d’une lame dont l’épaisseur e est celle de la 
lentille. On obtiendra ¢3 par la relation (12) dans laquelle on fera 
d — en et à laquelle on ajoutera — e (n — 1)/a’ v n? au second 
membre. 


oa UE unter Ee ely 


Es = = 7 
: va F va,nF,F, 
(= ! Ls i ) e (n a 1) 
vain \ Fs is vai r 
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Mais a; =  — Li = a, F?/L,/,, de sorte que l’on a, en 
groupant, 
n a (F,+1L,) Fi+4) eL,} e L,/, F, 

ve va, F _vanFE nae ee) Oe) 
Rappelons que F, F, et F, sont respectivement les longueurs 
focales de la lentille épaisse, de la lentille mince appliquée sur la 
face avant de la lame et de la lentille mince appliquée sur la face 
arriere. 

b) Cas de la « Null-Linse ». La « Null-Linse » est la lentille 
dont la longueur focale F est infinie quoique ses rayons soient 
finis. On sait que pour une lentille épaisse on a 


nk, Rs 
"= @—DhWR,—R) +em— I) 
F devient donc infini pour 
R, = R, —e(n— 1)/n (14) 


La relation (13) se réduit ici a 


‘ : ee Fa) 
nn nF? F, 


D 


avec F, = R,/(n — 1), F, = — R,/(n —1) = —R,/(n —1)+e/n 
Si-i,-= oo, il vient 
Re 2 
= ch ne ae Oy 
CA ËRE LS 
sn vue ver (LI) vn? F 


8. Le dioptre plan plongé dans lair. a) On a d’abord (fig. 2) 

OP’ + SP’ = (OP + SP) (x + $n) =n x OP + 78P + OPôn 
d'ou puisque.OP’ = 7 x OP 

SP’ = ndP + OPôn (16) 
Puis 
h=APx6 h+5h = (AP + SP)(6 + 80) = 

AP x 0 + 65P + AP50 

5h  6O5P + AP54 SP st 56 
cael mene À POLE LA Pl 6 


; 80/0— « — dP/AP (17) 
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Et, de même, 
h'= A’P’ x 0’ h’ + 5h’ = (A’P’ + SP”) (8° + 50) = 
— A’P’ x 0’ + 6’8P’ + A’P’80’ 

D'où il suit, par application de (16), 
Sh’ 6’3P’+A’P’S0’ GP’ 80’ 380° S&P APdn 


nes sé eS Eee 
Sr apy? Apt oe OF AP AB 
Mais 0 = n0”, d’où 
so 5n 50’ 
ar ies … 860°/0" = 50/0 — Sn/n (19) 
6 n i) 


Introduisons (19) dans (18) 


: OP dn 3n OP — AP Ôn OA dn 
STE Abe, a. ADO ES 
ou 
; OA’ 3n 
“Jers aba (20) 


b) Pour vérification, appliquons cette relation ou calcul de 
la contribution due à une lame a faces planes et parallèles plongée 
dans lair. On sait que l’espace image définitif est identique a 
l’espace objet déplacé vers la droite. 

Considérons le second dioptre en sens inverse. Le problème 
se pose comme pour le premier. Appelons O” le point de percée 
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de l’axe OP avec le second dioptre et ¢” la contribution totale 
de la lame. La valeur de <” sera telle qu’elle reproduira dans le 
parcours en sens inverse de la lumière, la contribution <’. On 
aura donc 


on OAs 
pe PA 


/ [/4 
En égalant les deux valeurs trouvées pour ¢’, il vient 
dn OA’ — O’A’ dn OA’ + A’O" edn 


= ce 


n PA 3 n PA “an 


SS £ 


" 
ce 


On retrouve donc pour <” la valeur trouvée précédemment au 


§ 6. 


9. Le dioptre sphérique. C’est une portion de surface sphérique 
qui sépare, dans l’ordre de propagation de la lumière, des milieux 
d’indice et de constringence n et v, n’ et v’. La courbe qui limite la 
portion de sphere utilisée est généralement centrée. Ce centre et 
celui de la sphère déterminent l’axe du dioptre. L’axe rencontre 
le dioptre au sommet de ce dernier. Menons, dans chacun des 
milieux, un plan perpendiculaire à l’axe et infiniment voisin du 
sommet. Le dioptre est, de la sorte, rendu équivalent à un dioptre 
plan d'indice n au contact d’une lentille composée infiniment 
mince suivie à son tour d’un dioptre plan d’indice n’ en contact 
avec la lentille. Ces trois éléments pouvant être considérés comme 
séparés l’un de l’autre par des couches d’air infiniment minces. 
Nous avons établi dans les paragraphes précédents les relations 
à utiliser pour déterminer la contribution de chacun de ces éléments 
au chromatisme latéral définitif. 

Il peut toutefois être utile d’ajouter ici le calcul de la longueur 
focale de la lentille comparée et de la constringence résultante de 
cette lentille. Soient F, F,, F, les longueurs focales de la lentille 
composée et de ses constituants; v sa constringence. On a succes- 
sivement 


1/F = 1/P; + 1/F, (21) 
avec F, = —R/m—1) F, = R/(n’—1) d’où 
F = R/(n’ — 7) (22) 


D'un autre côté si D, ®,, p: sont les inverses de F, Fy, Fo 
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ona 
D = ®, +9, 
SD = 30, + 30, 
D/v = ®,/%4 + Da/vo 
d’où 


| Nien nt” eh 


(23) 


VE 5) tv —n) 


10. La lentille demi-boule de l'objectif de microscope à immersion 
homogène. C’est un dioptre sphérique de rayon R, tel que n = n, 
n’ = 1. L'objet se trouve en principe au point aplanétique objet 
de ce dioptre, c’est-à-dire à |RI (n + 1) n du sommet de ce dernier. 
L'image se trouve à |R|(n + 1) en avant du sommet. En principe 
également, la pupille d’entrée se trouve a la hauteur du centre 
de la sphère. Elle coincide donc avec la pupille de sortie. On a 
Sgplgp = 0, SP = 8P’=0. D'après la relation (6), où e = 0, 
on a aussi ¢’ = 0. Mais on peut trouver ces résultats sans aucun 
calcul. En effet, la pupille se trouvant au centre du dioptre, un 
rayon lumineux partant d’un point de l’objet et passant par le 
centre de la pupille se réfracte suivant sa propre direction quel que 
soit l’indice de réfraction correspondant. Il existe bien un chroma- 
tisme de grandeur dû au chromatisme longitudinal mais les rayons, 
quel que soit l’indice, coupent au même point le plan de l’image 
dû à la réalisation de base, de sorte que le chromatisme latéral 
est nul. 

En fait, toutefois, les conditions supposées remplies plus haut 
ne le sont en général pas exactement et l'immersion n'est pas 
toujours homogène. 

On peut rapprocher nos conclusions précédentes de celles que 
l’on trouverait pour une lentille mince quand la pupille se trouve 
dans la lentille. Il existe ici aussi — et cela a déjà été remarqué 


d’ailleurs, un chromatisme de grandeur mais pas de chromatisme 
latéral. 


11. Remarques. Nous avons montré dans ce qui précède, 
comment on peut calculer la contribution au chromatisme latéral 
d’un élément constitutif quelconque d’un système optique centré 
quelconque. Tout système peut donc être étudié, sous le point de 


116 


vue que nous considérons ici par les relations que nous avons 
établies. Il peut y avoir une difficulté dans le cas où le système 
considéré est afocal et où l’objet se trouve à l'infini. Mais alors 
le système peut toujours se décomposer en deux parties non 
afocales pour lesquelles on peut calculer, pour l’une dans un sens, 
pour l’autre dans l’autre sens, la contribution au chromatisme 
latéral. La différence entre les valeurs trouvées donne l’effet total. 


On peut exprimer cette différence en % et l’appliquer à un angle 
de sortie. 
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Une lentille sphérique convergente n’est pas 
toujours plus mince au bord qu’au centre 


NOTE DE 


A. BIOT 


On rencontre assez souvent dans des exposés de l’optique par 
ailleurs excellents, l’affirmation qu’une lentille convergente est 
plus mince au bord qu’au centre, et qu’une lentille divergente est 
plus épaisse au bord qu'au centre. 

Nous montrons ici qu’il convient d'éviter de telles expressions. 


1. Une lentille sphérique est un milieu transparent limité 
par deux portions de surfaces sphériques ou par une surface 
sphérique et un plan. 

Nous considérons ici des lentilles plongées par leurs deux 
faces dans un même milieu dont l'indice de réfraction est plus petit 
que celui de la lentille. Dans ces conditions, l'indice relatif n de la 
lentille est plus grand que I. 

Dire qu'une lentille convergente est plus mince au bord qu’au 
centre, est en réalité une définition. Et cette définition est de 
nature géométrique. Or, en fait, quand on dit qu'une lentille est 
convergente on désire exprimer une propriété optique de cette 
lentille : une lentille convergente est celle qui fait converger les 
rayons lumineux qu'elle reçoit; une lentille divergente fait l'inverse. 

L’optique élémentaire montre qu'avec les conventions de 
signes habituelles, la longueur focale arrière d’une lentille conver- 
gente est positive et que celle d’une lentille divergente est négative. 
Nous allons montrer que la définition géométrique et la définition 
optique ne concordent pas toujours. 

Nous avons en vue, bien entendu, les lentilles réelles, c.-à-d. 
qui possèdent une certaine épaisseur e, plus grande que zéro. 


2. La droite qui joint les deux centres de courbure — l’axe 
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optique — perce les surfaces en leur sommets. L’épaisseur de la 
lentille est la distance de ces sommets. En l’un de ces sommets 
menons un plan tangent à la surface correspondante. La distance, 
comptée parallèlement à l’axe optique, d’un point de la surface 
à son plan tangent est d’autant plus grande, d’une part, que la 
distance de ce point à l’axe est plus grande, d’autre part — pour 
une même distance à l’axe que le rayon de courbure de la surface 
est plus petit. 

b) Appelons R, et R, les rayons de la lentille. Menons dans 
celle-ci, deux plans infiniment voisins du sommet et parallèles aux 
plans tangents définis plus haut. La lentille peut être considérée 
comme formée par deux lentilles infiniment minces plan-convexes 
ou plan-concaves séparées par une lame à faces planes et parallèles 
d'épaisseur e. Si l’on appelle »,, 9, et ® les inverses des longueurs 
focales arrière des lentilles minces et de la lentille épaisse 
respectivement, on a : 


P1 = (7 — 1)/R; 

Ge = (1 — LR: 

et 

D=9, +P2— 192 e/n=(n—1)(R2—R,)/RiR2 +e(n—1)?/nRiR, (1) 
Nous supposons que la lentille est parcourue par la lumière 

dans le sens positif et qu’un rayon de courbure est positif si la 


lumière tombe sur une surface convexe de la lentille, négatif si la 
surface rencontrée est concave. 


3. a) Supposons que l’une des faces de la lentille soit plane. 

Ce peut être la seconde surface. On a 
D = 9, = (n— 1)/R: 

La lentille est convergente (P > 0) si R, > 0. Elle est divergente 
si D est plus petit que zéro (R, < 0). Dans le premier cas, l’épaisseur 
de la matière, mesurée parallèlement à l’axe, diminue quand on 
s’écarte du centre; dans le second, elle augmente. La définition 
géométrique et la définition optique s’accordent. 

b. Supposons que l’on ait R; <0, R; > 0. On a aussi 
0, < 0, 9, < 0 et p192 > 0 de sorte que, d’après (1), la lentille 
est divergente. Les deux surfaces de la lentille — on le voit 
facilement — s’écartent progressivement l’une de l’autre au fur 
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et à mesure que l’on s’écarte de l’axe. Les deux définitions 
s’accordent encore. 

c) Soient R, > 0 et R, <0. Dans la relation (1) à droite, 
le premier terme est plus grand que zéro, mais le second est négatif. 
Tant que e est suffisamment petit, on a ®> 0 et les deux 
définitions s'accordent toujours. On a ® = 0 pour 

e = n(Rz— R;)/n — 1 (2) 


Pour des valeurs plus grandes de e, ® devient plus petit que 
zéro. Dans le plan (®, e), les points de la droite qui représente 
® (e > 0) sont au-dessus de l’axe des e tant que e est petit; la droite 
coupe l’axe des e au point donné par (2) et ses points se trouvent 
en-dessous de cet axe pour les valeurs plus grandes de e. Ici, la 
lentille est biconvexe. Les deux surfaces se rapprochent d’autant 
plus que l’on s’écarte plus de l’axe. Les deux définitions concordent 
donc tant que e est plus petit que sa valeur 2). Elles cessent de 
s’accorder si e est plus grand que cette valeur. 

Examinons ce second cas sur un exemple. Soit R, = — R, = 1 
et n= 3/2 On a par (2): € = 15 K 20,5 = 6. Cette épaisse 
relative est très grande et se rencontre rarement en pratique. 

d) Supposons les deux rayons de méme signe (ménisques). 
On peut les prendre tous deux positifs, d’après la relation (1). 
Deux cas seront ici à considérer. On peut avoir Rz> R, ou Ry<R,. 

Si R, est plus grand que R,, les deux termes de (1) (à droite) 
sont toujours > 0. La lentille est toujours convergente. Par ailleurs, 
les surfaces se rapprochent, de sorte que les définitions concordent. 

Si R, est plus petit que R, le premier terme du second membre 
de (1) est < 0, l’autre est > 0. Pour e petit ® est < 0. Comme les 
surfaces s’écartent, les définitions concordent. Mais elles ne 
concordent plus si e est plus grand que la valeur donnée par (2). 
En effet, on a alors ® > 0 alors que les surfaces s’écartent. 

Montrons sur un exemple que ce cas peut se rencontrer dans 
la pratique. Supposant R, = 1.00, R; = 0.99, n = 1,5, on a, 
par (1) 

® = —0,00505 +e x 0,1693 

Si e vaut 0.1, on a® = 0,01188. La longueur focale de la 
lentille vaut 1/0,01188 = + 8,41. Une lentille de ce genre, si 
elle n’est pas d’un usage fréquent, peut être effectivement 
utilisée. En définition, on peut rencontrer dans la pratique, 
des lentilles convergentes plus épaisses au bord qu’au centre. 
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4. a) Remarquons que nous avons supposé « limités » les 
diamètres des lentilles étudiées. Nous n’avons pas considéré en 
effet ce qui peut se passer au bord des lentilles quand le diamètre 
est pris aussi grand que possible. Nos considérations sont valables 
pour une lentille plan-convexe ou biconvexe ou encore pour une 
lentille ménisque telle que R, > Ry, jusqu’au diamètre géométrique 
maximum, correspondant à l'intersection des surfaces. Pour une 
lentille plan-concave ou biconvexe ou encore pour une lentille 
ménisque telle que R, > R;, le diamètre est au plus égal à deux 
fois le plus petit des deux rayons. 

b) Il est utile de considérer de plus près l’influence de l’épaisseur 
d’une lentille sur sa longueur focale. Si R, et R, sont de signes 
opposés, le second terme de (1) est négatif : l'épaisseur a un effet 
divergent. Elle a un effet convergent si R, et R, sont de même 
signe. On sait que son effet est nul si au moins un des deux rayons 
est infini. 


5. En définitive, la définition géométrique et la définition 
optique des lentilles convergentes ou divergentes ne coïncident 
pas dans le cas des lentilles biconvexes suffisamment épaisses et 
dans le cas des lentilles ménisques suffisamment minces telles 
que R, < R,. Ce dernier cas est susceptible d’être rencontré dans 
la pratique car il est voisin de la « Null-Linse » employée parfois 
plus ou moins approximativement par les opticiens-calculateurs. 
On remarquera encore que dans ce dernier cas, l’épaisseur au bord 
et l'épaisseur au centre sont très voisines, de sorte que leur différence 
est difficilement appréciée. 
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Spectre d’absorption des molécules de bromures 
de vinyle dans la région 4000 à 17000 cm™ 
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SOMMAIRE 


Les spectres d'absorption des molécules de bromures de vinyle 
CH,—CHBr, CHD=CHBr, CHD=CDBr et CD,=CDBr ont été étudiés 
depuis 4000 cm—: jusqu’à 17000 cm—!. Des harmoniques des vibrations de 
valence C-H et C-D sont observées et permettent de déterminer les coefficients 
d’anharmonicité de ces vibrations. De plus, l’anharmonicité de certaines 
fréquences de combinaison a pu être déterminée. 


INTRODUCTION 


Dans la région des fréquences fondamentales, le bromure 
de vinyle léger CH,—CHBr a été étudié complètement par 
M. de Hemptinne et C. Velghe (1) ainsi que par K. W. F. Kohl- 
rausch (?) au moyen du spectre Raman; par H. W. Thompson 
et P. Torkington (*) au moyen du spectre infrarouge pris à faible 
dispersion. 

Les bromures deutérés ont été étudiés en Raman par 
M. de Hemptinne et C. Velghe (1), en infrarouge à faible dispersion 
par J. Charette (f). 

Dans la région des hautes fréquences, depuis 3000 jusqu'à 
6500 cm1, le bromure léger et les bromures deutérés ont été 
étudiés en absorption par J. Charette (*), qui utilise des quantités 
limitées de produit. Il en résulte que, seules les absorptions intenses 
de cette région ont été trouvées et, en particulier, que seule la 
première harmonique des vibrations de valence C-H a été observée. 
Récemment, A. Hubin (5) et Th. Werbrouck (5) ont étudié les 
spectres de quelques bromures de vinyle dans la région 4000 à 
17000 cm1, 


U nous a semblé utile de reprendre cette étude des bromures 
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de vinyle léger et deutérés dans la région des hautes fréquences et 
dans la région de l’infrarouge photographique jusqu’au visible, 
afin de revoir certaines interprétations. En utilisant des quantités 
suffisantes de produit, nous nous sommes proposé de rechercher 
les harmoniques supérieures des vibrations C-H et C-D qui 
apparaissent dans l’infrarouge photographique et de les mesurer 
avec une précision suffisante pour pouvoir déterminer les coefficients 
d’anharmonicité de ces vibrations. L’anharmonicité de certaines 
fréquences de combinaison a également été déterminée. 


TECHNIQUE EXPÉRIMENTALE 


De 4000 à 9000 cm 1 nous utilisons le spectrographe à prisme 
de la firme Perkin Elmer équipé d’une lampe à filament de 
tungstène, d’un détecteur en PbS et d’un prisme en quartz. A 
l’état gazeux, le bromure est contenu dans la cellule de 1 mètre, 
l’usage de la cellule de 10 mètres n’étant pas avantageux à cause 
de la largeur des absorptions. 

Pour le bromure à l’état liquide, nous utilisons des cellules à 
fenêtres en quartz, construites au laboratoire, dont l'épaisseur 
peut être variée de 0,2 cm. à 5cm. La précision des mesures, 
estimée à 10 cm 1 vers 4000 cm! décroit graduellement vers les 
hautes fréquences en même temps que diminue la dispersion. 

De 8700 à 17000 cm 1, les spectres d’absorption sont obtenus 
au spectrographe à réseau de la firme Jarell-Ash équipé de deux 
réseaux ayant respectivement 30.000 et 7.500 traits par pouce et 
dont les dispersions sont respectivement de 1,2 À par mm. dans 
le second ordre de 4358 À et 10 À par mm. dans l’infrarouge 
photographique. 

Nous disposons de deux tubes cylindriques munis de miroirs 
concaves qui permettent par des réflexions multiples de varier la 
longueur du trajet lumineux à travers le produit. Les dimensions 
des tubes sont : 18 cm. de rayon et 135 cm. de longueur; 7 cm. 
de rayon et 280 cm. de longueur. Nous avons recherché pour les 
diverses absorptions les meilleures conditions d’expérimentation 
en ce qui concerne le nombre de passages et la pression. 

Toutes les bandes d’absorption ont été obtenues au moyen 
du réseau de 7.500 traits; deux d’entre elles étaient suffisamment 
intenses pour être analysées au réseau de 30.000 traits et une 


structure de rotation apparaît. 
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Nous avons utilisé les plaques photographiques Eastman 
Kodak désignées par les sigles Q, M, L, N et Z; les plaques Z 
étaient sensibilisées par l’ammoniaque à 4%, à la température 
de la glace fondante. 

La source lumineuse est une lampe Point-O-Lite pour le 
tube de 135 cm. et une lampe à filament de tungsténe pour le tube 
de 280 cm. 

Les absorptions sont mesurées au moyen du spectre du fer 
étalonné dans les différents ordres. Les longueurs d’onde sont 
réduites au vide et converties en nombres d’onde au moyen de la 
table de H. Kayser; on y trouve également la formule de conversion 
des longueurs d’onde supérieures à 10.000 A. Dans la région 
10.000 cm-1, la précision des mesures est estimée à | cm 1 pour 
le réseau de 7.500 traits et à 0,1 em-1 pour le réseau de 30.000 traits. 


RÉSULTATS 


Nous donnons ci-après les mesures des différentes bandes 
d’absorption que nous avons observées. La précision des mesures 
des bandes observées au spectrographe à prisme (Perkin Elmer) 
peut être estimée à + 5 cm 1 vers 4.000 cm1, + 10 cm1 vers 
6.000 cm~1, + 20 cm-1 vers 6.700 cm1, + 30 cm1 vers 7.500 cm-}. 
La précision des mesures des bandes observées au spectrographe 
à réseau peut être estimée à + 1 cm1 vers 8.800 cm-1, + 1 cm1 
vers 11.500 cm1, + 5 cm1 vers 14.000 cm1 et 17.000 cm-1. 

Sauf indication contraire, les mesures des bandes ont trait 
à l’état gazeux; une estimation de l'intensité est notée entre 
parenthèses d’après les sigles suivants : ff, très faible; f, faible; 
m, intensité moyenne; F, forte absorption; FF, absorption très 
forte. Les bandes pour lesquelles nous proposons une interprétation 
sont marquées d’un astérisque. 


CHI CHB: Bandes observées au spectrographe à prisme 


1. 4017 (m) 6. 5936 (F) 
4024 (minimum) 5960 (minimum) * 
4031 (m) 5993 (F) 
2. 4097 (m) 6024 (minimum) * 
3. 4349 (m) 6049 (F) 
4. 4460 (m) 6130 (minimum) * 
SOND) 6170 (F) 
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— jt 


3. 9019 (F) 
9028 (minimum) * 
9037 (F) 
5. 9104 (f) 
9113 (minimum) 
9122 (f) 
7. 9169 (m) 
9176 (minimum) 
9184 (m) 
9. 9822 (f) 
I MOSS 52 (6) 
13. 10168 (f) 
1SSI077S AE) 
17. 11507 (FF) 
11513 (minimum) * 
11524 (FF) 
LOIS (M) = 
11605 (minimum) * 
11615 (m) * 
2937, (D) 
11948 (minimum) 
11959 (f) 
DS 22530 (€) 
25012591) 
Die LSS (I) 
29. 14134 (m) 
14148 (minimum) * 
14156 (m) 
31. 16584 (ff) 
CH CDBTr 
1. 4120 (m) 
4458 (F) 
5. 4710 (f) 
7. 6100 a 6300 (F) * 
9. 6740 (liquide) (m) * 
11. 7277 (liquide) (m) 
13. 7825 (liquide) (f) 


res 


6535 (liquide) (m) 
6956 (liquide) (F) 
7239 (liquide) (F) 
7445 (liquide) (F) 
8800 (liquide) (FF) 


Bandes observées au spectrographe à réseau 


8777 (F) 
8786 (minimum) * 
8795 (F) 


2 


32, 


10. 
14. 


8824 (F) 

8834 (minimum) * 
8838 (F) 

9053 (m) 

9060 (minimum) 
9068 (m) 

9153 (f) 

9161 (minimum) 
9169 (m) 

9184 (m) 

9191 (minimum) 
9198 (f) 

9841 (f) 

10086 (f) 

10350 (f) 

10968 (f) 

11595 (m) (large) * 


11826 (m) 
11837 (minimum) * 
11848 (m) 
12149 (f) 


12494 (ff) 

12802 (ff) 

14037 (f) * 

14193 a 14241 (m) * 
14231 (minimum) * 


16698 (ff) * 


Bandes observées au spectrographe a prisme 


4205 (m) 

4555 (m) 

4567 (minimum) * 
4580 (m) 

6000 (F) * 

6500 (liquide) (f) 
7055 (liquide) (m) 
7510 (liquide) (m) 
8800 (liquide) (F) 
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5). 


Bandes observées au spectrographe à réseau 


8795 (F) * 2. 8814 (EF) 

9019 (F) 4. 11532 (m) 

9028 (minimum) * 11540 (minimum) * 
9037 (FP) 11548 (m) 

11583 (f) 

11593 (minimum) * 

11603 (f) 


(CLRID) (Cla bate Bandes observées au spectrographe a prisme 


ile 


Ne NET 


B= ON Ww = 


3956 (m) 2. 4290 (F) 

3963 (minimum) 

3970 (m) 

4493 (F) * 4, 4505 (F) * 

6033 (large) (F) * 6. 6630 (liquide) (F) * 
6910 (liquide) (F) 8. 7202 (liquide) (F) 


8800 (liquide) (FF) 


Bandes observées au spectrographe a réseau 


8810 (F) * 2. 8860 a 8897 (F) * 
9106 (f) 4:79122"(F) 
9147 (f) 6. 9169 (ff) 
9186 (f) 8. 9819 (ff) 
9841 (f) 10. 9996 (ff) 
10030 (ff) 12. 10047 (ff) 
10066 (ff) 14. 10117 (f) 
10127 (minimum) 
10138 (f) 
10138 (f) 16. 11544 (m) 
10148 (minimum) 11552 (minimum) * 
10158 (f) 11559 (m) 
11536 (m) 18. 11595 (m) 
11547 (minimum) * 11605 (minimum) * 
11559 (m) 11616 (m) 
11616 (m) 20, 121352 i) 
11627 (minimum) * 
11639 (m) 
13147 (ff) 22. 1413710) 
14285 (f) 24. 16648 (ff) 
16710 (ff) 


CHD = CDBr Bandes observées au spectrographe a prisme 


ons 
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4052 (m) 2. 4070 a 4102 (m) 
4290 (f) 4. 4498 (F) 

4296 (minimum) 

4303 (m) 

4555 (F) * 6. 6002 (F) * 

6615 (liquide) (m) 8. 6715 (liquide) (m) * 
7225 (liquide) (m) 10. 8800 (liquide) (F) 


Bandes observées au spectrographe à réseau 


ENST TN (B= 2 8862 (FF) * 
3. 9972 (m) 4. 10090 (m) 
9980 (minimum) 10098 (minimum) 
9988 (m) 10106 (m) 
Salsa sae) 6. 11592 (m) 
11555 (minimum) * 11602 (minimum) * 
11568 (F) 11612 (m) 
7. 11643 (ff) 8. 13931 (ff) 
9. 14029 (ff) 10. 14118 (ff) 
CD — GDBr Bandes observées au spectrographe a prisme 
i 4422) = 2. 4510 (F) 
4520 (minimum) * 
4528 (F) 
3. 4650 (F) * 4. 6555 (liquide) (m) * 
5. 6630 (liquide) (m) * 6. 6742 (liquide) (m) * 


La faible quantité de CD, — CDBr dont nous disposons 
ne nous a pas permis d'obtenir un spectre de ce produit dans 
l’infrarouge photographique. 


RAPPELS THÉORIQUES 
On sait que l’énergie de vibration d’une molécule polyatomique 
peut s’écrire : 
LEG in Views) 
= 0, (¥; +) + (ve +4) + ©3(%3 +3) + … 
+ Xi a +4)? + Xoo (Ve +4)? + X%a3 (vs +3)? + … 
+ X49(¥1 +4) (V2 +4) + ¥13(¥1 +4) (V3 +4) + X29(V2 +5) (Vg +3) + 


Dans cette expression, @, 2, @3,... sont les fréquences 
«harmoniques », c’est-à-dire, les fréquences que l’on observerait 
pour des amplitudes infinitésimales; v1, v2, v3, ... sont les nombres 
quantiques correspondant aux vibrations normales; les x;; sont 
les coefficients d’anharmonicité. 
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Les relations [2], [3] et [4] se déduisent de la relation [1]. 


nt G(L0,07.0 — G(0,0,0...0) = 
= 0, + 2X 44X19 +E ois + EX 
(2v,) = G(2, 0,0, ...0) — G(0,0,0...0) = 
= 20, + 6x4 + Xie + X13 F XL... 
[2KGv.) = GG, 0,90, ...0) — GO, 0,0...0) = 


é NES CR 15 3 
= 310: + 12%; T 9 X12 inte as + 


RIT 


@. +i) = GU, 104.) CE = 


— G4 -L Go 1 2Xs; == 2 As + Dee +44, 55 see 
On en déduit : 


(2v,) —2.v = 2X 
(3 v4) = Biv, == 6 X44 
[3] (4v,) — 4.v, = 12 x4, 


| nv) —n.v = n(n — 1) Xt 
On en déduit également : 
[4] [Givi + (mys)] = (nv) + (mvj) + n.m.xiy pour i Æ j. 


Le premier membre de [4] désigne la valeur expérimentale 
de la combinaison observée; le second membre donne la somme 
des vibrations qui produisent cette combinaison et introduit le 
coefficient d’anharmonicité xij. 

Si l’on observe les harmoniques (nv;) d’une fréquence fon- 
damentale v;, les relations [3] sont particulièrement utiles parce 
qu'elles permettent de tester à la fois l'interprétation proposée 
pour une bande d’absorption et la valeur du coefficient d’anhar- 
monicité x. La relation [4] présente le même intérêt pour les bandes 
de combinaison. 


COEFFICIENTS D’ANHARMONICITE 


Pour chaque molécule de bromure de vinyle (12 modes 
normaux), le nombre des constantes d’anharmonicité (xx, xi) 
est de 78. Faute de données expérimentales suffisantes (bandes 
d’absorption faibles, manque de pouvoir de résolution), nous ne 
pouvons songer a les déterminer toutes, et nous supposerons en 
première approximation que l’anharmonicité affecte principalement 
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les vibrations de valence C-H et C-D, c’est-à-dire les hautes 
fréquences. 
Un ordre de grandeur de l’anharmonicité affectant ces hautes 
fréquences peut être trouvé dans certains travaux antérieurs. 
Pour CH;OH et CH;OD, C. Courtoy (*) indique : 


Vox = 3681 (cm 1), woy = 3851, 2 x% = —170 cm-1 
Yop = #20 (cm—*), ao, — 2810, 2 x = = 90 cm1. 
Pour H,O, Darling et Dennison (8) donnent les valeurs : 
@, = 3825, 32cm, 2x4, = —88 Cm 1, x,, = —155 cm _!. 
Pour D,O, les mêmes auteurs indiquent : 
@y = 275%cem 2x, = —45,6 em=!, xs; = 81,9 em! 
Pour HCN, Lindholm (°) trouve : 
SH) = 1 Sem et 2%. — 11006 cm2: 


Pour CHCI;, Rumpf et Mecke (10) signalent : v,(C-H) = 3033, 
et les harmoniques (v = 1,2, 3, 4, 5,6) conduisent à la valeur 
moyenne de 2x,, = —120 cm 

Enfin, Bernstein et Herzberg (1!) donnent la valeur 
2 xii = —104,8 cm! comme anharmonicité de la vibration C-H, 
dans le CHF. 


DISCUSSION DES RÉSULTATS 


Ainsi que nous l’avons dit plus haut, nous nous limitons à 
l’étude des harmoniques et de certaines combinaisons des vibrations 
C-H et C-D des bromures de vinyle. Pour les vibrations fon- 
damentales nous adoptons les valeurs proposées par J. Charette ({). 
Celles-ci se situent vers 3.000-3.100 cm ! (C-H) et vers 
2.200—2.350 cm~! (C-D). Or dans nos spectres, nous observons 
précisément les absorptions les plus intenses dans les régions 
(cm) : 4.500 (2vep), 6.000 (2%x), 6.600 (3¥ep), 8.800 (3 vou), 
11.500 (4vex), 14.200 (Svcx), 16.700 (6vex). Le fait d’observer 
des bandes d’absorption intenses dans les différentes régions que 
nous venons de mentionner nous a conduit à tenter un essai 
d’estimation de l’anharmonicité à partir de ces bandes. Avant 
de les discuter pour chaque molécule en particulier, nous rappel- 
lerons que les vibrations fondamentales C-H et C-D des bromures 
de vinyle sont planes (donc symétriques : famille A’). Comme 
les bromures de vinyle appartiennent à la classe des molécules 
dite «toupie asymétrique » les bandes d’absorption qui corres- 
pondent à des vibrations planes seront du type (A + B), avec 
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prépondérance du type B. Celu'-ci se caractérise par un minimum 
d’absorption encadré de deux maxima distants d’environ 20 cm". 
Les spectres infrarouges des vibrations fondamentales publiés par 
J. Charette (*) en fournissent de nombreux exemples. Les bandes 
que nous avons obtenues dans l’infrarouge photographique 
présentent ce même aspect de doublet. 


TABLEAU I 
CH, — CHBr 
en eee Se a 
ee "SLO vs = 3086 | Vy = ss 
2x1 = — 99 2x5, = — 140 2 X99 = — 104 
valeur exp. val. calc.) valeur exp. | val. calc.) valeur exp. | val. calc. 
(2 v) 5960 (F) 5955 6024 (F) 6032 6130 (F) 6122 
minimum minimum | minimum 
parcours | un mètre un mètre un mètre 
pression | 20 cm Hg 20 cm Hg 20 cm Hg | 
valeur exp. val. calc.| valeur exp. val. calc.\ valeur exp. | val. calc. 
(3 v) 8786(F) | 8784 8834 (F) 8838 9028 (F) 9027 
minimum | minimum | minimum 
parcours | 30 mètres | 30 mètres 30 mètres 
pression 10 cm Hg | 10 cm Hg 10 cm Hg 
| valeur exp. | val. calc.| valeur exp. | val. cale.| valeur exp. | val. calc. 
(4 v) LISLIeye | Lisi 11513 (F) | 11504 11837 (f) | 11828 
| minimum minimum minimum 
parcours | 50 mètres | 50 mètres 50 mètres | 
pression 76cm Hg | 76 cm Hg | 76cm Hg 
valeur exp. | val. calc.) valeur exp. | val. calc.| valeur exp. | val. calc. 
(5 vy) 14148 (m) | 14145 14037 (f) | 14030 non obs. -— 
minimum | 
parcours | 50 mètres 50 mètres 50 mètres 
pression 76 cm Hg | 76 cm Hg 76cm Hg 
valeur exp. | val. calc.) valeur exp. | val. calc.) valeur exp. | val. calc. 
(6 v) 16698 (f) 16677 non obs. a non obs. — 
parcours | 50 métres 
pression | 76cm Hg 


TS 
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CH; = CHBr 


Les trois vibrations de valence C-H sont (4) : 


V1 = 3027 cm™!, vibration de valence symétrique du groupe CH, 
vg = 3113 cm“, vibration de valence antisymétrique du groupe CH, 
¥5 = 3086 cm™!, vibration de valence C-H dans le groupe CHBr. 


Ces trois bandes d’absorption sont du type « B» et appa- 
raissent avec grande intensité pour | métre de parcours sous pression 
de 3 cm Hg. Le tableau I donne les harmoniques observées pour 
ces trois vibrations fondamentales, la valeur du coefficient d’anhar- 
monicité et les valeurs théoriques des harmoniques obtenues par 
les formules [3]. 

Il nous paraît vraisemblable que dans les régions 6.000, 
8.800, 11.500 et 14.000 cm-1, où s’observent les bandes du 
tableau I, il y ait également certaines bandes de combinaison. 
En particulier, si l’on augmente la pression jusqu’à 60 cm Hg 
dans la région 8.800 cm !, une absorption continue apparaît 
de 8.744 à 8.960 cm !; d’autre part, dans la région 11.500 cm! 
où l’observation des bandes nécessite une pression de 76 cm Hg, 
nous observons un large maximum à 15.595 cm! suivi d’un 
minimum à [1.605 cm ! et d’un deuxième maximum plus étroit 
à 11.615 cm !. Les relations ci-après proposent une interprétation 
de ces diverses bandes à partir des relations [4] et de constantes 
d'anbharmonicité Lx, ——8/cmiet x15. = —101.cm-*. 


D] 


6026 cm—!, valeur « calculée » 
6000-6100, valeur observée 


[(2 vs) + val = 2 vs) + va + 2x5 


a) Vi + V5 + X15 


ll | 


8877 cm—?, valeur calculée 
8744 a 8960, valeur observée 


11600 cm—!, valeur calculée 
11605 (minimum) valeur observée 


[3 vs) + vi] = G vs) + Vi + 3 X15 


ll Ih 


14192 cm—!, valeur calculée 
14193 à 14242, valeur observée 


[4 ve) + vil = (4 V5) + V1 + 4 Xi 


Il Ih 


8872 cm !, valeur calculée 
8744 à 8960, valeur observée 


11611 cm—!, valeur calculée 
11615 (maximum), valeur observée 


b) [C2 v1) + v5] = PNDEN ae 2 2 


ll | 


[IB v3) + vs] = G va) + Vs + 3 X15 


lll 


14251 cm—!, valeur calculée 


[(4 vi) + vs] = (4 v1) + Vs + 4X15 : 
14193 a 14242, valeur observée 


| ll 
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Che 


ICMNDE Voll == (2 95) Vente SES 
[G v3) + vol = G vu) + Vs + 3 X49 


[A v,) + vol = (4¥1) + Vo + 4X10 


CH» —_ 


vi] = Vo 


CDBr 


+ VW + 


Xig 


| | 


ll || 


= 6039 cni-*, 


valeur calculée 
6000 à 6100, valeur observée 


8871 cm-!, valeur calculée 
8744 à 8960, valeur observée 


11595 cm—!, valeur calculée 
11595 (maximum), valeur observée 


14222 cm—', valeur calculée 
14193 à 14242, valeur observée. 


Les deux vibrations de valence C-H et la vibration de valence C-D sont : 


VI(CH) 
V9(CH) 
V5(CD) 


— 3020 cm, vibration de valence symétrique du groupe CH, 


3110 cm—', vibration de valence antisymétrique du groupe CH, 
2310 cm—!, vibration de valence C-D dans le groupe CDBr. 


Ces trois vibrations fondamentales donnent lieu à trois bandes 
d’absorption intenses pour un parcours de 1 mètre et 3 cm de 
pression (4). La quantité limitée de produit dont nous avons pu 
disposer ne nous a pas permis de dépasser la pression de 10 cm Hg 


TABLEAU II 
CH, = CDBr 
v1 = 3020 Ve = 2510 | ee he 
Dia > 90 | Di Xee La ges ni 53 | 2 tes = 101 
ru: = Deer 
valeur exp. | val. calc.| valeur exp. | val. calc.| valeur exp. | val. calc. 
(2 v) 6000 (F) 5950 4567 (m) | 4567 |6100à6300! 6118 
| large max. | minimum large max. | 
parcours I mètre | I metre | l'mètre = | 
pression | 30cm Hg 30 cm Hg | 30 cm Hg | 
| — — 
(3v) | valeur exp. | val. calc.) valeur exp. | val. calc.) valeur exp. | val. calc. 
| 8795(F) | 8790 6740 (m) 6771 9028 (F) 9027 
“4 liquide 
minimum minimum minimum 
parcours 30 mètres 30 mètres 
pression 10cm Hg | épaisseur 10 cm Hg 
lcm 
| valeur exp. | val. calc | valeur exp. | val. calc.| valeur ex I. cal 
À À cp. | val. cale 
(4v) | 11540 (m) | 11540 non obs. 8922 non obs. | 11836 
parcours | 50 métres 
pression 10cm Hg 


nt ap 
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dans le tube de 280 cm. utilisé pour l’infrarouge photographique 
et seules les bandes les plus intenses apparaissent. Le tableau JI 
résume les résultats obtenus. 

Une deuxième bande observée dans le voisinage de (4v.), 
à savoir la bande 11.590 cm ! pourrait être expliquée par 
[ve + (3v:)] en résonance Fermi avec (4v,) : malheureusement, 
vu le manque de produit nous ne pouvons apporter les justifications 
nécessaires à cette interprétation. 


CHD = CHBr 


Les procédés de préparation produisent un mélange des 
formes « cis » et « trans » de ce bromure de vinyle. Les vibrations 
fondamentales de valence C-H du cis et du trans, v, = 3.089 et 
vg == 3.070 cm! paraissent confondues, tant dans le spectre 
Raman que dans le spectre infrarouge, tandis que la vibration 
Ven, du cis, soit 2.275 cm !, est distincte de vin, du trans, 
soit 2.293 cm: ? 4“). 

Dans l’infrarouge photographique on observe deux bandes 
larges, à absorption continue, de 8.790 à 8.830 cm! (très intense) 
et de 8.860 a 8.897 cm ! (intense). On observe en outre quatre 
bandes à minimum central (type B) ayant approximativement la 
même intensité, 11.627, 11.605, 11.552, 11.547 cm 1. Nous pensons 
que ces quatre dernières bandes sont les harmoniques (4 v) des 
deux fondamentales v; et v, dans le cis et des deux fondamentales 
v; et v, dans le trans. Ces interprétations se trouvent justifiées 
(voir tableau III) par les bandes trouvées pour les harmoniques 
(3 v) et (2 v) de ces mêmes fondamentales. 

Dans ce tableau II] nous avons désigné par « forme I » et 
« forme II », les formes cis et trans: nous avons indiqué par (F) 
absorption forte, (f) absorption faible, (L) ou (LL) absorption 
large ou trés large, par (M) maximum d’absorption, par (min) 
minimum d’absorption. 


CHD = CDBr 


Une forme « cis » et une forme « trans » sont produites lors 
de la préparation de CHD = CDBr. Une seule fréquence C-H, 
vo = 3.052 cm-}, est relevée par Charette dans le spectre des 
fondamentales et attribuée a la fois à vy cis et à v, trans. Quant 
aux fréquences fondamentales C-D pour lesquelles l’auteur (°) 
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présente des attributions distinctes pour les formes cis et trans, 
elles donnent lieu, dit-il, à une identification difficile en raison de 
la complication du spectre infrarouge dans la région 2.200 à 
2.350 cm !. Des interprétations précises et une estimation numé- 
rique de l’anharmonicité nous ont semblé prématurées. Nous nous 
bornerons à faire remarquer que deux bandes bien distinctes 
apparaissent vers 4.500 cm1 (région 2%) et 6.700 cm-1 (région 
3 Yep): 

Pour la vibration C-H (3.052 cm!) par contre, nous pensons 
pouvoir proposer des résultats acceptables. Un fait attire immé- 
diatement l’attention : on observe deux bandes, l’une à 8771 cm7} 
l’autre à 8.862 cm !, dont la première est moins intense que la 
deuxième; on observe d’autre part les bandes 11.555 cm! et 
11.602 cm~ avec inversion des intensités, la première est intense, 
la seconde est beaucoup plus faible; de plus, l’intervalle entre les 
bandes diminue : 91 cm~!, puis 47 cm1. Nous croyons que le 
couple de bandes 8.771-8.862 peut résulter d’une résonance Fermi 
entre (3v,) du trans, harmonique de 3.052 et (4v;) harmonique de 
v; trans = 2.320. On aurait alors les relations suivantes : 


Vo — 3052 (trans) v; trans = 2320 
2X9 = — 109 (trans) DRE = — 78 
(2¥,) = 5995 (calc.) CSD 4562 (Calc) 
= 6002 (obs.) — 4555) (0bs.) 
(3 Vv.) = 8829 (calc.) Er) — (6726 (Cale?) 
= 8771-8862 (obs.) (doublet Fermi) = GIS (Ons) 
CN) = 11554 (calc.) (4 v;) == 8 | 2a (Calc. ) 
== US ss) (OS) = 8771-8862 (obs.) (doublet 


Fermi) 


Il reste à expliquer la bande peu intense dont le minimum 
est 11.602 cm !. En vertu de la relation (4v:) —4.vw = 12 xu, 
la différence de 47 cm! mentionnée plus haut représente une 
différence de (47 divisé par 12), soit 4cm ! sur x,4,. Ceci donne 
2X99 = —109 + 8 = —101 cm1. En adoptant pour (4v,;) du 
cis la valeur 11.602, on trouve, par la relation qui vient d’être 
rappelée, v, = 3.052 cm~!, pour la vibration C-H de la molécule 
cis. Ce résultat confirme donc l'attribution faite par Charette : 


Vo cis = v, trans = 3.052 cm *. La série des harmoniques de 
yg ClS) 03.052 devient.£ 
(2 vs) cis = 6003 (valeur calculée) 
= 6002 (val. observée) coincide avec (2 vy) trans 
(3 v5) cis = 8853 (valeur calculée) 
= 8862 (valeur observée), bande large 
(4 ve) cis = 11602 (valeur calculée) 


11602 (valeur observée) 
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CD, = CDBr 


Les trois vibrations fondamentales de valence C-D sont 
identifiées sans ambiguité par Charette (*), qui les situe ar 

v, = 2.226,5 cmt, vs = 2.317 cm, v= 23S cm”. 

Pour l'étude des harmoniques de ce produit nous ne disposons 
que des mesures faites au spectrographe a prisme dont la dispersion 
est médiocre dans la région qui nous occupe. Nous consignons 
au tableau IV les résultats obtenus. 


TABLEAU IV 
de ee 
yO | Ve — 23) | Vo 2394 

DR Sd | 2 Xen, = 1100 | 2Xeg = — 12 

(2 v) exp. calc. exp. calc. exp. calc. 
4422 4422 4520 4528 4650 4643 
gaz gaz gaz 

(3 v) 6555 6586 6630 6633 6742 6856 
liquide liquide liquide 


CONCLUSIONS 


Les bandes d’absorption obtenues au spectrographe a prisme 
et celles, plus précises, obtenues au spectrographe à réseau nous 
ont permis de faire une étude comparative de l’anharmonicité 
de la vibration C-H dans les différentes molécules isotopes des 
bromures de vinyle. Les formes cis et trans des bromures mono 
et bideutérés, pour lesquels les vibrations fondamentales C-H 
paraissent confondues, peuvent être distinguées par les har- 
moniques (4v) de ces fondamentales. Pour confirmer notre inter- 
prétation, nous rappellerons que de Hemptinne et Velghe (1) 
ont observé distinctement les vibrations de valence C-Br et les 
vibrations de déformation C-CBr du cis et du trans dans les 
spectres Raman de ces mêmes molécules. 

Dans le groupe CH,, nous avons obtenu pour le coefficient 
d’anharmonicité xi les valeurs — 49,5 — 52 — 45 et — 50 cm-1 
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Dans le groupe CHD, nous trouvons pour x; les valeurs 
— 54,5 — 56 — 54,5 et — 50,5 cm1. 

Dans le groupe CHBr, l’anharmonicité paraît plus élevée 
et nous obtenons pour x; les valeurs — 70 — 67,5 et — 67 cm-1. 

Pour l’anharmonicité de la vibration C-D, nous croyons 
qu'il serait utile de disposer d’une meilleure dispersion dans la 
région 4.000 à 8.000 cm _! où les bandes assez larges que nous 
observons ne nous permettent pas de conclusions définitives. 


UNIVERSITÉ CATHOLIQUE DE LOUVAIN 
Laboratoire de Physique nucléaire et moléculaire 
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Une nouvelle méthode d’extraction du radon 
PAR 


S. SLUGS * 
Centre de Physique Nucléaire, Université de Louvain, Louvain 


L’extraction et la purification du radon se fait généralement 
par des procédés analogues à ceux proposés par F. Hess (1) en 1924. 
Il s’agit là toujours d’extraire l’émanation au moyen d’élévateurs 
a mercure et de la purifier en enlevant les gaz étrangers par voie 
chimique. Ces méthodes sont laborieuses, d’une manutention 
délicate, et le radon ainsi obtenu est toujours accompagné de gaz 


7 . 
S source Fig 1 
C cloche 


123 robinets 
4 jauge RCA 1946 


5 nacelle 
6,7 électrodes 


* Chercheur agréé à l’I I. S.N. 
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étrangers, jusqu’à des pressions rarement inférieures à 10-2 mm 
de Hg. Cependant dans beaucoup d'expériences il est souhaitable 
d’avoir l’élément radioactif à l’état pur. La présente note décrit 
une méthode rapide et simple qui permet d’obtenir l’émanation 
dans un état de pureté considérable. 

On sait que les « getters » utilisés dans l’industrie ne réagissent 
que très peu avec les gaz rares (?). Le radon ne participe donc que 
très peu à la réaction et peut de la sorte être facilement séparé 
des impuretés et condensé dans l’air liquide. 

La figure 1 montre comment s'effectuent les opérations 
d'extraction et de purification. Le radium — dans un matériel 
poreux (source solide) — est en communication avec une cloche 
d’un volume de 4 litres qui abrite le four à évaporation. Une 
jauge thermocouple soudée au tube de communication permet 
de suivre les variations de pression. La cloche est évacuée au moyen 
d’une pompe rotative par le robinet 2. Le four est constitué d’une 
nacelle contenant 0,5 g de baryum métallique et tendue entre deux 
barres de cuivre creuses à circulation d’eau, formant électrodes 
et isolées de la masse par collage à l’araldite. Enfin, l’appareil 
entier est placé sous une chapelle en plomb. La nacelle est d’abord 
dégazée à une température inférieure au point de fusion du baryum 
puis l’émanation est admise dans la cloche avec les impuretés. Le 
chauffage est alors poussé jusqu’à la vaporisation du baryum, 
et le radon est recueilli à travers le robinet 3 dans une trappe 
à air liquide. 

Pendant toute la durée des manipulations l’opérateur n’est 
pas exposé aux radiations pendant plus de dix minutes. 

A noter que cette méthode peut être utilisée également 
lorsqu'on dispose d’une source de radium en solution. 


Je tiens à remercier Monsieur le Professeur Delfosse sous 
la direction de qui ces recherches ont été faites, ainsi que l’In- 
stitut Interuniversitaire des Sciences nucléaires qui a permis ce 
travail. 


RÉFÉRENCES 


(*) F. Hess, Phil. Mag. 47, 713 (1924). 
(2) R. W. CLoup, L. BECKMANS et J. G. Trump, Rev. Sci. Instr. 28, 889 (1957). 
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Dosage classique du CO, en zone proportionnelle 


au moyen du compteur interne 


PAR 


M. GUILLAUME 
Chercheur agréé à l’I. I. S.N. 
Institut interuniversitaire des Sciences Nucléaires 
Service de Physique Nucléaire, Université de Liège 


RÉSUMÉ 


1) Nous fournissons au chercheur une méthode rapide et commode de 
dosage du CO, en zone proportionnelle au moyen du compteur à gaz 
radioactif interne complété avec du CH, en étudiant les facteurs critiques 
qui affectent les caractéristiques du comptage. 

2) Nous avons fixé les pressions optimales suivantes : 
pression totale : de 50 à 63 cm 
pression C*O, : de 0 à 25 mm 

Dans le cas du “COs, le discriminateur d'entrée sera réglé à 25 mv. 

3) Le zéro du comptage est de 100 cpm. 

4) L’erreur sur le comptage sera directement fonction de la précision 
avec laquelle on mesurera les pressions de CO, introduites : 
pour précision 0,1 mm erreur ~ 4 à 5% 
pour précision 0,04 mm erreur ~ 2,5 %. 

5) Un pompage à 510—-* mm pendant 30 min. est souhaitable avant 
remplissage, et toute rentrée d’air dans l’appareil constitue une source 
d’erreur ou de perturbations. 


GÉNÉRALITÉS 


L'énergie des & du 14C ne dépassant pas 150 Kev, le chercheur 
s’est souvent trouvé, au cours des dosages de cet élément, devant 
un obstacle majeur qui consiste, d’une part, à réduire au maximum 
l'absorption de ces 5 mous soit par la fenêtre du compteur utilisé 
soit par l'épaisseur de la source radioactive et, d’autre part, à 
augmenter le plus possible le rendement du comptage, souvent 
très bas dans les installations ordinaires, dont la géométrie en B 
ne dépasse guère 10%. C’est ainsi que des installations spéciales 
généralement fort coûteuses ont été mises au point pour le comptage 
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du 'C en phase solide. Ces installations telles que les compteurs 
2r et 4x, qui travaillent en zone proportionnelle limitée présentent 
deux grands avantages : premièrement celui de ne pas posséder 
de fenêtre; ce sont des flow-counters qui contiennent la source 
à l’intérieur même du volume sensible, deuxièmement, celui de 
présenter à cette source un angle de comptage supérieur à ceux 
généralement utilisés, d’où un rendement de comptage qui pourra 
atteindre (avec “C) pour le 27 une valeur de 33% et pour le 
4x proche de 100 %. Toutefois, notons que ces techniques d’abord 
coûteuses exigent du chercheur une expérimentation relativement 
longue — fabrication délicate des films supports pour le 47, 
temps de purge avant chaque mesure, réglage du débit de gaz 
avant et pendant chaque mesure — et de plus n’éliminent nullement 
le problème de self absorption qui oblige l’expérimentateur, dans 
les cas des mesures d'activités absolues, à introduire un facteur 
de correction, fonction de l'épaisseur (exprimée en mgr/cm?) 
du produit marqué. Notons de plus au détriment de cette technique, 
les grandes et minutieuses précautions à prendre pour éliminer 
toute trace possible d’humidité à l’intérieur du volume de 
comptage. 

Cette méthode utilisée couramment dans nos laboratoires 
a été décrite en détails par G. GUEBEN et J. GOVAERTS (1). Elle 
nous fournit d’excellents résultats en comptage absolu de repro- 
ductibilité satisfaisante. 

La méthode du compteur à remplissage interne (Internal 
Gas Counter) nous parut très séduisante pour les mesures absolues 
du “C; nous avons exploré les différentes possibilités qu’elle nous 
offrait sans perdre de vue le côté pratique c’est-à-dire l’utilisation 
rapide et simple de la méthode par le chercheur. 

Notons d’abord que la méthode en question est sans doute 
celle qui résout le plus complètement les problèmes énoncés 
ci-dessus; en effet, l’échantillon de 14C dont l’activité absolue est 
à déterminer, se trouve cette fois sous forme de gaz constituant 
du tube compteur. Chaque & émis au sein du volume sensible 
amorcera une décharge cataloguée par l'échelle de comptage. 
La self-absorption est éliminée. Il ne peut exister aucune absorption 
de quelque type que ce soit. La géométrie est optimum. Seuls 
quelques volumes morts du compteur (tels que extrémités et piège 
à air liquide) réduits au maximum, empêchent celui-ci d’atteindre 


les 100 % absolus de comptage. 
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Nous exposerons dans ce travail, d’une part les diverses 
explorations que nous avons menées dans ce domaine pour dégager 
une méthode qui réponde à nos exigences et d’autre part, la 
technique complète que nous avons adoptée pour notre usage. 


1 — ESSAIS REALISES 


A — Mélange auto-coupeur : Argon-Alcool (Zone Geiger) 


L'on trouve couramment dans la littérature l’utilisation du 
mélange auto-coupeur Argon-Alcool à des pressions partielles 
respectives de 9 à 10 cm d’Ar et 0,5 à 2 cm de vapeur d’alcool. 
Cette méthode ne nous ayant jamais donné satisfaction, il nous 
a paru toutefois intéressant d’expliciter les différents essais 
négatifs que nous avons menés. Ces essais ont été réalisés succes- 
sivement sur compteurs à cathode non photosensible de graphite, 
laiton, acier inoxydable et cuivre. Ces quatre types de compteurs 
nous donnèrent les mêmes résultats inattendus et jusqu’à ce jour 
inexpliqués, soit pour une source extérieure en y ou intérieure en 
C*O,, une variation croissante de l’activité en fonction du voltage 
entre les électrodes. Notons que ces résultats reproductibles dans 
le temps pour chaque type de compteurs restaient très variables 
d’un compteur à l’autre. 


Détails techniques 


Le remplissage des compteurs décrit plus loin s'effectue à 
l’aide de l’appareillage schématisé à la figure 1. Le dégazage ou 
pompage avant remplissage dura environ 90 minutes sous un 
vide poussé à chaque essai à 410-6 mm, au moyen d'une pompe 
classique a diffusion de Hg. 

Les pressions partielles explorées en Ar ont varié de 0 à 30 cm, 
celles en alcool de 2 à 20 mm (+ 1 mm). L’alcool employé était 
rigoureusement absolu, tandis que l’Ar était spectroscopiquement 
pur. L'état de pureté de l’anode ayant été suspecté, nous avons 
dégagé celle-ci sous vide à 400° pendant deux heures. Les 
résultats restèrent pratiquement inchangés. 

L’alcool utilisé ayant dû être mis en contact avec l'air 
atmosphérique pour son stockage dans l’appareillage de rem- 
plissage, nous supposons que l’alcool a pu légèrement s’hydrater 
et dès lors être cause des perturbations enregistrées. Dans ce cas, 
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la production de l’alcool absolu aurait tout intérêt d’être réalisée 
à l’intérieur même du montage utilisé pour le remplissage. 


ACIDE “SULFO - 
CHROMIQUE OÙ 
PERCHLORIQUE 


Hie 
| 
MmACLEOD b 
Ç 


SUBSTANCE 
MARQUEE 


Fig. 1 — Appareil utilisé pour la combustion des échantillons marqués 
au “C (partie A).et pour le remplissage des tubes compteurs à pressions 
exactement mesurées. 

B : stockage CO, non marqué 
€ : stockage de CO, marqué provenant de la combustion 
P : piège à carboglace. 


B — Mélange autocoupeur CO,-Alcool (Zone Geiger) 


Le mélange CO,-alcool également renseigné dans la littérature 
a été expérimenté sans plus de succès. 

Les pressions essayées ont varié, pour le C*O, de | à 10 mm, 
pour l’alcool de 5 à 15 mm. 


C — Mélange commercial autocoupeur GM, (Zone Geiger) 


Dans la zone Geiger, nous avons encore expérimenté un 
mélange autocoupeur appelé GM, et fourni par la firme 
PHYSIQUE INDUSTRIELLE. Ce gaz est habituellement employé 
pour le remplissage des tubes Geiger « Safir» à fenêtre mince 
de mica. 

En mélange avec des quantités croissantes de C*O,, le gaz 
GM, conserve ses bonnes caractéristiques de comptage jusqu’à 
une pression partielle en C*O, ne dépassant pas 15 mm, la 
pression partielle en GM, étant tenue constante a 10 cm + 1 cm. 
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Dans ces conditions et avec les tubes compteurs fournis par la 
même firme. l’on obtient couramment un plateau de 300 à 450 volts 
de longueur et de pente n’excédant pas 4% pour une pression en 
C*O, de 10 mm. Nous avons relevé sur graphique (fig. 2), l'influence 


ir a A. 45 mm «€ pCO 
ge 2 
d 1 
OOF Fr, B 8 mm < PCO, < php 
VW Cc 1mm <¢ pCO, < 8 mm 
200 
1 1 1: 1 
1200 1300 1400 1500 1600 
VOLTS 
Fig. 2 — Influence de pressions croissantes en C*O, sur les caractéristiques 


de comptage d’un tube rempli avec 10cm de gaz GM.. 


sur les caractéristiques de comptage, pour une méme pression en 
GM, dans un type de compteur déterminé, de pressions croissantes 
en. Oy, 


2 — METHODE ADOPTEE — METHANE COMMERCIAL — ZONE 
PROPORTIONNELLE 


La méthode nous ayant donné plein succés est celle consistant 
a doser le C*O, en mélange avec du méthane commercial a une 
pression totale comprise entre 740 et 750 mm Hg. Ce comptage 
s’effectuera en zone proportionnelle. 

Cette méthode nous a paru intéressante vu sa facilité 
d'exécution et son champ étendu d’application. Elle peut sans 
doute fournir au chercheur un moyen efficace, rapide et précis 


144 


de dosage du 14C en phase gazeuse. Bien que la littérature fournisse 
de nombreux procédés de ce type de dosage (C*O,-Ar-Alcool (2) 
et (*); C*O,-Alcool (4); C*O,-CS, avec circuit coupeur Pet: 
C*O;-CH, (°),... la reproductibilité souvent difficile des résultats 
nous a incité à dégager et à généraliser une technique classique 
de comptage dont la mise en œuvre soit aisée. 

C’est pourquoi nous avons procédé à une étude systématique 
des facteurs pouvant influencer les caractéristiques de comptage 
et dès lors la reproductibilité même des résultats. 


A — Moyens techniques 


1 — Electronique employée 

Toutes les mesures ont été réalisées au moyen de l'échelle 
« Nuclear » (Modèle 186 — Decade Scaler) à amplificateur linéaire 
et discriminateur inférieur variable de 1 à 1.000 mv. La haute 
tension maximum est de 5.100 volts. L’anode reçoit à travers 
une résistance de 100 kQ2 la haute tension venant de l’échelle 
Nuclear. Les signaux entrent dans l’amplificateur après avoir 
traversé un condensateur de 500 pF. L’amplificateur est linéaire 
et est divisé en deux sections. Le gain total est d’environ 6.000. 
On trouve différentes sensibilités d’entrée 1 mV, 2,5 mV, 5 mV... 
Les essais ont été faits avec 25 mV de sensibilité d’entrée. Le 
circuit discriminateur est du type circuit Schmitt, et les impulsions 
qu'il fournit sont alors envoyées a l’échelle décimale. 


2 — Blindage 

Le tube compteur après remplissage est introduit dans une 
gaine de 5 mm aluminium, et l’ensemble glissé dans le canal d’un 
château de Pb de 30 mm d’épaisseur avec revêtement de 5 mm 
d’aluminium. Le câble blindé à 5.500 V venant de l’échelle est 
ensuite connecté au tube compteur. 

Il est à signaler que la longueur du câble employé n’interfère 
aucunement sur les caractéristiques du comptage. Dans ces 
conditions de blindage, le background enregistré oscille autour 
de 100 cpm. 


3 — Tube compteur 
Nous avons utilisé différents types de tubes compteurs de 
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cathodes variables, de caractéristiques différentes (cfr fig. 3 et 
tableau ci-dessous) et de volumes croissants. 


VOLUME UTILE ; ANODE W 0,1 mm 


. 
ROBINET SERVANT 
AU REMPLISSAGE 


/ NTer-r 
EUR PROTECTION DE so 
SALUE VERRE ELIMINANT 


LES “ENDS EFFECTS » 


PIEGE DC COMDEMSATION 


Fig. 3 — Type de compteur utilisé. 


Pour chacun d’entre eux, l’anode était un fil de W de 0,1 mm. 


TABLEAU 
Type de compteur Cathode @ extérieur Volume total 
mm cm? 
Satin Cu 24 30 
2. Safir Cu 31 80 
3. Safir Cu 36,3 150 
AS Re es © 41 182 
5, Century, 227 acier inox. 29 116 
* fourni par Physique Industrielle — Bruxelles. 
** Radiation Counter Laboratories — Chicago. 


*** 20th Century Electronics Ltd. England. 


Les différents résultats obtenus, repris a la figure 5, nous laissent 
entrevoir des caractéristiques de comptage idéales et sont 
pratiquement indépendantes du compteur utilisé, les conditions 
de remplissage étant rigoureusement gardées identiques d’un 
compteur à l’autre. 

Notons donc à la lumière de ces résultats, que le type de tube 
utilisé n’est pas une donnée critique pour le comptage du C*O.. 
Toutefois, étant donné l'effet de mémoire enregistré après un 
vide de 5105 mm pendant une heure, la préférence se portera 
sur le compteur à cathode de graphite. La figure 4 nous montre 
à ce sujet les effets de mémoire différents enregistrés pour les 
compteurs 2, 4 et 5. En abscisse nous avons porté l’activité en 
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C*O, introduite (Ai) dans le volume utile des compteurs, en 
ordonnée l’activité résiduelle (Ar) après un pompage à 510-§ mm 
pendant une heure, l’activité Ai ayant séjourné une heure dans le 
tube compteur. 


4 


At 10 dpm 
Fig. 4 — Effets de mémoire enregistrés pour les compteurs 2, 4 et 5 
A; : Activité en C*O, introduite dans le volume utile des compteurs. 
Ar : Activité résiduelle en C*O, après pompage a 510—* mm pendant 
ih} apres séjour du CO; de Nh: 


I] semblerait donc que le probleme de contamination par le 
C*O, des tubes compteurs soit lié à la nature de la cathode, et 
que le Cu en particulier peut donner lieu a une adsorption 
relativement importante de C*O, proportionnelle a la surface de 
la cathode. 

Chacune des activités résiduelles (Ar) se réduit au fond 
continu lorsqu’on soumet le tube compteur a un vide prolongé 
de 510-6 mm Hg à 400-4500 C. 


4 — Technique de remplissage (cfr figure 1) 
La partie À de l’appareil est celle destinée à la production, 
par combustion sèche ou humide, du CO, à partir d’une substance 
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organique ou minérale marquée dont la teneur absolue en 4C 
est a déterminer. 

Le C*O, dégagé quantitativement lors de cette combustion 
est débarrassé de sa vapeur d’H,O par passage dans le piège P 
plongé dans la carboglace. Le C*O, est ensuite stocké dans le 
tube à P,O, d’où l’on fera les prélèvements lors des mesures. 
Le ballon B consiste en une réserve en CO, pour les mesures du 
background dans des conditions comparables à celles du comptage 
da Gi 8 PS 


4000 LSOO 5000 
VOLTS 


Fig. 5 — Influence de la pression partielle en méthane sur les carac- 

téristiques du comptage de “CO, (pco, = 2 mm) 

AS = 14.500 dpm/mm CO. 

Décrivons les manipulations d’une mesure proprement dite : 

1) L’on réalisera d’abord dans tout l’appareil un vide de 
l’ordre de 51076 mm Hg. Celui-ci est atteint au moyen d’une 
pompe à diffusion de Hg. Le vide est mesuré au moyen de la jauge 
de Mac Leod (a) qui peut mesurer des pressions minima de l’ordre 
de 10-65 mm. 

2) Les volumes V, (compris entre les robinets 1, 2, 3, 4) et 
V, (compris entre les robinets 1, 5, 6, 7) étant exactement calibrés, 
l’on mesure dans le volume (Vo + V, + V,) une pression p 
en C*O, dont la lecture pourra se faire à l’aide du manomètre 
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M à + 1 mm quand il s’agira de pressions supérieures ou égales 
à 2 mm, ou à l’aide de la jauge de Mac Leod (b) pour toute pression 
comprise entre 2 mm et 10-2 mm. 

L’on fermera le robinet 4 pour isoler le tube compteur et 
l’on recondensera le C*O, résiduel dans le tube stock C. 

3) L'on fermera ensuite les robinets 1 et 2, et par le robinet 3 
l’on introduira dans le volume V, une pression P en CH, (lue 
au manometre m a + | mm) telle que, détendue dans le volume 
(Vi + Vc), la pression résultante totale soit comprise comme 
l’indiquent les graphiques des figures 5, entre 630 et 500 mm Hg. 

Cette détente se fera de préférence trés rapidement afin 
d'empêcher le C*O, déjà présent dans le volume Ve du tube 
compteur de diffuser en dehors du compteur. Dans ce but, l’on 
aura avantage, avant cette détente, de condenser le C*O, à une 
température voisine de — 100 °C. 

Signalons qu’avant de réaliser chaque mesure, il est indis- 
pensable de permettre au mélange de s’homogénéiser. 


B — Facteurs influençant les caractéristiques de comptage 


Tous les résultats qui vont suivre sont identiques pour ies 
cinq tubes compteurs utilisés. Nous ne reproduisons donc qu’une 
seule mesure pour chacun des facteurs étudiés. 


1 — Pressions partielles 
a) en CH, (soit pression totale vu la pression négligeable 
dé COX 


La figure 5 montre l’influence de la pression partielle en 
CH, ou pression totale sur le plateau de comptage, les autres 
facteurs étant identiques d’une mesure à l’autre soit : 

pression C*O, = 2 mm, 

niveau discriminateur d’entrée = 25 mv. 

L’analyse de la figure 5 met en évidence l’influence progressive 
de la pression totale sur la pente et la longueur du palier. Une 
diminution progressive de la pression totale a pour effet de déplacer 
le potentiel d’attaque vers des valeurs plus faibles et des lors a 
relever et allonger le palier. 

Les caractéristiques les meilleures sont bien celles données 
par les courbes f et g dont les longueurs respectives de palier sont 
de 400 et 700 volts tandis que leurs pentes s’annulent. Ces courbes 
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correspondent à des pressions partielles en CH, de 56,6 cm et 
50,8 cm. 

Remarquons qu’à des pressions supérieures a 56cm, on 
n’obtient plus que des courbes dont l’allure, quoiqu’encore 
exploitable, (plateaux de 300 volts et pentes n’excédant pas 7% 
pour pression CH, < 63 cm) ne présente pas la forme idéale des 
plateaux f ou À. Il en est de même lorsqu'on diminue la pression 
en CH, à des valeurs de l’ordre de 45 cm. 

En conclusion, l’on aura soin, lors des remplissages des tubes 
compteurs, à fixer la pression totale entre les limites extrêmes 
50 et 57 cm bien que, toutefois, à des pressions < 63 cm, l’on 
obtienne encore des résultats convenables. 


bien @COs 

Nous avons ensuite étudié l'incidence de la pression partielle 
du 14CO, sur le comptage. Il était en effet logique de prévoir qu’à 
partir d’une valeur critique de cette pression, le dosage aurait 
présenté certaines perturbations, dont l'étude fut abordée par 
différents auteurs : 

1) d’une part, il a été montré [Freedman, Anderson ($)] que 
le C*O, introduit dans un tube compteur créait des anomalies 
proportionnelles à la quantité de CO, introduite. Les meilleures 
pentes pour un compteur rempli entièrement de CO, atteignent 
difficilement 10 % par 100 volts. 

2) En remplaçant du CH, par du CO, dans un tube compteur, 
l’on modifie le coefficient de multiplication et les propriétés du 
mélange, ce qui donne à celui-ci de mauvaises caractéristiques de 
comptage [Brown et Miller (*)]. 

Nous avons donc augmenté progressivement la pression par- 
tielle en 7CO,. Nous avons d’une part exploré la gamme de 
2 mm jusqu’à 10 mm et d’autre part la gamme de 2 cm à 10 cm, 
les autres conditions de remplissage étant gardées les mêmes : 

pression totale ~ 55 cm, 

discriminateur d’entrée = 25 mv. 

Si nous considérons la figure 6 nous remarquons que cette 
gamme de pressions indique clairement que le comptage ne subit 
aucune influence pour des valeurs de p CO, inférieures ou égales 
a lcm. 

La deuxième gamme nous montra une influence progressive 
et néfaste du C*O, sur les caractéristiques de comptage. En effet, 
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pour des pressions supérieures à 7 em C *O, dans les types de 
compteurs que nous employons, nous obtenons des pentes 
supérieures à 8% et des plateaux réduits à 200-250 V. En 
conclusion, nous nous garderons bien, lors de nos mesures, de 
dépasser cette valeur de pression paruelleven, CO” 
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Fig. 6 — Influence de la pression partielle en “CO, pour la gamme de 


pression (1 mm —>- 10 mm #CO;) pression totale fixée à 55 cm. 


2 — Réglage du discriminateur 


Notre installation ne possédant pas de discriminateur supérieur 

nous avons uniquement étudié l'incidence du discriminateur 
inférieur sur l’allure générale des plateaux. A priori, l’on peut 
penser qu’il doit exister une position optimum du discriminateur 
inférieur telle qu’elle permette d’éliminer les coups parasites 
(dont les pulses sont généralement faibles) mais qu’elle laisse passer 
les impulsions les moins énergétiques du spectre & du MC. 

En réalité, l’on conviendra que le facteur « discriminateur » 
semble être assez critique dans le comptage du “C. L’examen des 
courbes de la figure 7 nous montre en effet qu’en déplaçant le 
discriminateur à des valeurs de plus en plus faibles (de 100 mv 
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à 25 mv) l’on relève la partie ascendante de la courbe en augmentant 
d’une part la longueur utile du plateau, en réduisant sa pente et 
en déplaçant d’autre part le plateau vers les bas voltages. 
Toutefois, en abaissant davantage les niveaux de discrimination 
il apparait des irrégularités de comptage (non reproductibles). 
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Fig. 7 — Influence du niveau inférieur du discriminateur sur les carac- 
téristiques de comptage. 


En conclusion, il est donc apparu une valeur optimum de 
réglage du discriminateur inférieur qui, dans le cas du MC, a 
été fixée à 25 mV. Signalons que cette valeur ne vaut pas néces- 
sairement pour un rayonnement différent. Lors des mesures au 
moyen de sources extérieures y (50Co), avec le même type de 
compteur et dans les mêmes conditions de remplissage, il est en 
effet apparu que le niveau 50 mv était préférable aux autres. 


DISCUSSION 


a) Tension de travail 


Ainsi que le montrent les différents graphiques de comptage 
en phase méthane, on pourra effectuer un comptage correct en se 
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plaçant à 4.700 volts, tension anodique qui, dans toutes les 
conditions de comptage, se situe à coup sûr sur le plateau. 


b) Détermination de mesures absolues et rendement de comptage 


Lors d’un comptage, seules les désintégrations naissant dans 
le volume sensible du compteur seront enregistrées, Ce volume 
sensible ou volume utile est approximativement égal au volume 
contenu par la cathode cylindrique. Pour la mesure d’activités 
absolues, nous procédons comme suit : 

1. — nous admettons à priori un rendement de comptage 
de 100 % dans le volume utile, et nous déterminons sur cette base, 
la valeur exacte de ce volume 4 partir d’une pression exactement 
mesurée de C*O, (d’AS connue) introduite dans le compteur 
de volume connu. 

2. — Connaissant la valeur exacte (une fois pour toutes) 
du volume utile du compteur, nous pouvons effectuer dès lors 
toute mesure absolue. 

L'hypothèse du rendement quantitatif de comptage se justifie 
pleinement. 

En effet, un tube compteur s’étant cassé lors des manipulations, 
il nous a été aisé de déterminer avec précision son volume utile 
qui nous est ainsi connu a + 0,1 cm*. Le volume total avait été 
préalablement calculé de la même manière soit par gravimétrie 
de plusieurs liquides contenus pour ces volumes à la température 
de 200C 

Volume total : 30,6 cm° (+ 0,1) 

Volume utile : 10,4 cm? (+ 0,1) 

Le compteur a été rempli lors d’une mesure d’étalonnage 
de 4mm C*O, (+ 0,04) soit 7,2. moles (AS 4.560 dpm/um). 
L'activité totale introduite est de 32.832 dpm (+ 1 %). Le plateau 
de comptage s’est situé à 11.300 dpm. Rendement de comptage : 

DUMP 007832 24100 = 1017 (527). 


Rapport 2,94 (+ 0,03) 


c) Précision des mesures 


Il a déjà été mentionné que toute mesure ne pouvait être 
effectuée qu’aprés avoir laissé le temps au mélange des deux gaz 
de s’homogénéiser le plus parfaitement possible dans le tube 
compteur. C’est uniquement dans ces conditions, que l’on 
remarquera un minimum dans la variabilité des résultats. 
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Notons de plus que cette variabilité sera très désavantageuse- 
ment affectée lorsque les canalisations de l’appareil de remplissage 
ou le tube compteur lui-même n'auront pas été assez longuement 
(1/2h. minimum) et assez complètement (un vide de 10-5 est 
souhaitable) dégazée par pompage. 

Le tableau suivant montre clairement l’influence de ces facteurs 
sur la reproductibilité des mesures. Nous avons mesuré plusieurs 
échantillons de 1CO,, de même pression partielle mais d’AS 
différente, en effectuant pour chacun d’eux trois remplissages 
successifs : 
le premier réalisé après un dégazage à 10-?mmpendant 5 min. 
le deuxième réalisé après un dégazage à 510-6mm pendant 10 min. 
le troisième réalisé après un dégazage à 510-6mm pendant 30 min. 

Les autres conditions sont gardées les mêmes pour ces trois 
types de remplissage. 


Déviations standards 8 sur une valeur de comptage 


Act. tot. (dpm) 1° x. 2me r. 3me y, 5 en % pour 
de 5mm “CO, le 3™¢ remplis 
11.246 1.624 1:19] 590 pe" 
19.786 2.795 1.822 881 4,5 
32.114 3.624 2.643 1.453 4,5 
46.921 5.028 3.756 2.125 4,6 
61.473 6.237 4.619 2.679 4,3 


Ces déviations standards ont été calculées pour chacun des 
5 échantillons sur une série de 10 comptages successifs. 

En nous plaçant dans les conditions du troisième remplissage 
l’on peut encore montrer en reprenant les résultats de la figure 6 
que la déviation standard sur l’AS de pressions croissantes en 
CO, ne, dépasse pas: : 

4% quand les pressions sont mesurées au 0,1 mm près et 

2% quand les pressions sont mesurées au 0,04 mm près. 
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Déviation standard sur l'AS du CO, (5) 


a) p. mesurées au 0,1 mm près 
Pt Se 


dpm 
Pmm dpm dpm-FC ASE mmCO, A A2 
2,0 19.028 18.928 9.464 182 33.124 
4,0 36.342 36.242 9.060 122 14.884 
6,5 62.984 62.884 9.659 377 142.129 
10,0 89.572 89.472 8.947 335 112-095 
AS = 9.282 ZA? = 302.362 
S' A2 
D 100787 9 — 316 
n — 1! 


Précision dans le comptage = 316/9.282 100 = 3,4% 


b) p. mesurées au 0,04 mm près 

Augmentant la précision de la lecture des pressions par l’emploi 
de la jauge Mac-Leod (0,04 mm près) nous avons pu montrer 
qu'il était possible d’atteindre une déviation sur l’AS du C*O, 
mesuré, ne dépassant pas 2 %. 


Que Messieurs les Professeurs G. GUEBEN et J. GOVAERTS 
trouvent ici l’expression de notre entière gratitude pour l'intérêt 
constant qu'ils ont porté à l’élaboration de ce travail. 

Nous adressons à Monsieur BERNIMOLIN (Chercheur agréé 
all. I. S. N.) nos vifs remerciements pour sa précieuse contribution 
lors des essais de comptage en zone Geiger. Nous remercions 
également Monsieur MILLET pour son aide technique très précieuse. 
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Echange des ions argent dans le cas des systemes 
Ag, Mo;Ou — Ag NO; et Ag: CrO, — Ag NO; 


PAR 


J. GOVAERTS, 
Université de Liége | 
Institut de physique et de chimie nucléaires 


Dans le cadre de nos recherches sur les échanges isotopiques 
nous avons été conduit à étudier à l’aide du radioargent, les 
échanges des ions argent dans le cas des systèmes formés par une 
solution de nitrate d’argent et un précipité de molybdate ou de 
chromate d’argent. 


1 — TECHNIQUES 


Le radioargent 110Ag de période égale à 270 jours a été 
préparé dans la pile de Harwell en irradiant de l’argent par les 
neutrons. L’argent est dissous dans l’acide nitrique pour obtenir 
une solution de nitrate de radioargent. Cette même solution de 
nitrate est utilisée pour la préparation du molybdate et du chromate 
de radioargent. Les méthodes de préparation de ces sels ont déjà 
été publiées antérieurement (1). Les méthodes de mesure radio- 
active et de calcul sont celles qui ont été employées précédemment 
pour l'étude d'échanges isotopiques concernant d’autres ions (2). 

L’échange isotopique a été effectué à la température ambiante, 
la durée de contact variant entre quelques heures et 12 jours. 
10 mg de molybdate d’argent sont mis en présence de 5 cc d’une 
solution de nitrate d’argent; la quantité d’argent présente dans 


(*) J. GOvAERTS et C. BARCIA-GOYANES, Analytica Chim. Acta 6 — 1952 — 121. 
(?) J. Govaerts, Ann. Soc. Sc. Bruxelles, 1951 — 129. 
J. GOVAERTS, Boletin de Radiactividad, 25 — 1953 — 1 à 23. 
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chaque phase est de l’ordre de 3,5 mg. Dans le cas du chromate, 
10 mg sont mis en expérience, ce qui correspond à une quantité 
d’argent d’environ 7 mg. Les échanges ont été étudiés en utilisant 
soit la phase liquide initialement radioactive, soit la phase solide 
initialement radioactive. 


2 — RÉSULTATS EXPERIMENTAUX ET CONCLUSIONS 


a) Système Ag, Mo,0,, — Ag NO, 


Les résultats expérimentaux sont représentés graphiquement 
sur la figure 1. L’échange évolue dans le temps jusqu’à une valeur 
de 50%; cette dernière est atteinte après six Jours de contact. 
La concordance est satisfaisante entre les résultats obtenus pour 
la phase solide initialement radioactive et ceux obtenus pour la 
phase liquide initialement radioactive. Ces résultats montrent que 
50 des atomes d’argent participent à l’échange. 

100 
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| 

| 

| TEMPERATURE AMBIANTE 
80 


SYSTEME A9gMo7 024 - Ag NO; 


PHASE LIQUIDE INITIALEMENT RADIOACTIVE 


à PHASE SOLIDE INITIALEMENT RADIOACTIVE 


% D'ECHANGE 
ls un 
(æ] (ei 
T 
e 


0 1 2 3 a 5 6 7 8 9 10 1 
TEMPS DE CONTACT EN JOURS 
Fig. 1 


b) Système Ag,CrO, - AgNO, 


Contrairement au système précédent, un très faible échange 
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de l’ordre de 3% est observé pour le chromate. Cet échange 
n’évolue pratiquement pas dans le temps. Les résultats sont iden- 
tiques quelle que soit la phase initialement radioactive. 

Il est peu probable que l’échange observé dans le cas du 
molybdate puisse s’interpréter par un phénomène d’adsorption. 
Il est vraisemblable qu'il s’agit de phénomènes de dissolution, 
de diffusion et de recristallisation, certains d’entre eux provoqués 
par une modification chimique. Des essais sont en cours en vue 
de préciser la nature de cette modification. 

Je tiens à remercier le Professeur G. GUEBEN pour l'intérêt 
tout particulier qu'il a marqué pour cette recherche. 

Mes remerciements vont également à Mademoiselle N. GRISARD 
pour l’aide technique reçue au cours de ce travail. 
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Synthèse de la cellulose radioactive 


PAR 


Y. DALEM-SIMON *, 
présenté par J. GOVAERTS 
Liège 
Laboratoires de chimie organique et de physique nucléaire 


RÉSUMÉ 


La cellulose radioactive est produite par biosynthèse en utilisant des 
plantes de lin âgées d’environ trente-cing jours et laissées dans une atmosphère 
de CO, radioactif. On élimine les matières non-cellulosiques en extrayant les 
plantes par l'alcool et l’éther, ensuite en soumettant le lin alternativement 
à des traitements alcalins et décolorants. Le résidu de ces traitements est de 
la cellulose pure. L’activité de ce résidu est directement mesurée. Le rendement 
basé sur l’activité de départ suivant les expériences varie de 1,2 à 18,5 %. 


* 
* * 


La biosynthèse et en particulier la photosynthèse ont largement 
été utilisées pour la production de substances organiques marquées 
au 14C, notamment pour l’obtention de sucres (1). 

Le choix de la plante est fixé par la substance à obtenir, et le 
produit marqué de départ est toujours le Ba!*CO, donnant le 
14CO,. Quant à la cellulose radioactive, elle a déjà été synthétisée 
par voie biologique à partir de D-glucose 1-“C et de l’Acetobacter 
xylinum, à partir de D-mannitol-1-14C et de la même bactérie 
et à partir du D-glucose-1-14C introduit dans une balle de coton 
encore attachée à la plante. 

La méthode de photosynthèse utilisée par Calvin pour la 
production de sucres radioactifs est de réalisation assez simple 
et nous avons songé à exploiter le même principe pour produire 
la cellulose radioactive. Pour ce faire, il faut déterminer le choix 


* Chercheur agréée à l’Institut Interuniversitaire des Sciences Nucléaires. 
(2) M. CALVIN, C. HEIDELBERGER, J. REID, B. TOLBERT et F. YANKWICH, 
Isotopic Carbon, Wiley, New York 1948. 
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des plantes pouvant synthétiser la cellulose et le mode d’extraction 
de celle-ci. Après examen de la question, il s’est révélé que les plantes 
de lin pourraient convenir dans les conditions de l’expérience (?). 

Ces plantes sont semées et cultivées au Phytotron de l’Uni- 
versité de Liège. Au bout de 30 jours, elles atteignent la hauteur 
d’environ 30 cm et après extraction, donnent un poids suffisant 
de cellulose pour poursuivre d’autres expériences. Au contraire 
de la méthode de Calvin, la photosynthèse est conduite durant 
plusieurs jours en renouvelant chaque jour la quantité de BaCO,; 
nécessaire à produire le CO:. 

L'appareil utilisé a dû être quelque peu modifié pour permettre 
ce renouvellement. Le système d'éclairage consiste en des tubes 
fluorescents spéciaux (3%) mis au point par le Professeur Bouillenne 
pour l'éclairage du Phytotron. 

Les méthodes d’extraction de la cellulose sont variables suivant 
que l’on part du coton ou du lin, et en général plus complexes 
quand il s’agit d’extraire la cellulose des fibres libériennes (,5). 

Le lin a été traité tout d’abord par l’alcool et l’éther, et ensuite 
soumis alternativement à des bouillissages à la soude et à des 
décolorations à l’hypochlorite de soude. 

Après obtention de cellulose pure, une partie de l’échantillon 
est soumise à une combustion pour mesurer l’activité du CO, 
dégagé. 


PARTIE EXPERIMENTALE 


1 — APPAREIL DE PHOTOS YNTHÈSE 


L'appareil se compose d’un tube de verre formé de deux 
parties A et B (voir fig. 1) de 31 cm de longueur totale et de 
4,5 cm de diamètre intérieur. La partie inférieure est reliée au 
moyen d’un rodage à un petit ballon C de 50 ce qui supporte 


(*?) Nous tenons à adresser ici nos plus vifs remerciements à Monsieur le 
Professeur BOUILLENNE qui a accepté de nous guider de ses conseils éclairés 
et de faire procéder à la culture des plantes de lin. 

(9 Il s’agit de tubes fluorescents « PHYTOR » fabriqués et mis dans le 
commerce par les Ateliers de Constructions Electriques de Charleroi. 

(*) V. GRIGNARD, Traité de Chimie Organique, tome VIII, 2, D 20: 


() M. BATTEGAY et L. DENIVELLE, La Cellulose, Hermann et Cie Paris, 1933 
tome 1, p. 11. SP 
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lui-même un entonnoir à robinet D de 10 cc. Trois robinets rodés 
a, b, c, permettant les entrées et sorties d’air sont situés, l’un 
au-dessus de l’entonnoir, le second entre le ballon et le tube de 


photosynthèse et le troisième au-dessus de la partie supérieure du 
tube. 


Fig. 1 — Appareil de photosynthèse de la cellulose. 


2. — PHOTOSYNTHESE 


Lorsqu’on fait une expérience, les plantes de lin sont déterrées 
le matin vers 9 heures et placées, dans l’obscurité, avec les racines 
dans un récipient contenant de l’eau. Il est préférable de garder 
un peu de terre autour des racines de chaque plante. Les plantes 
sont laissées dans l’obscurité pendant 8 heures. 

Après ce temps, on les introduit au nombre de dix environ 
dans le tube de photosynthèse, les racines plongeant dans un 
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vase de Berlin de forme haute et de 100 cc, rempli d’eau à mi-heuteur 
et contenant un peu de terre pour maintenir les racines en place. 

On fait le vide dans le tube en fermantle robin et » et en 
ouvrant c, le bout de la partie supérieure du tube étant relié à une 
pompe à vide. Avec le robinet b toujours fermé, on laisse rentrer 
l'air par c et on remplace dans le vase de Berlin l’eau qui s’est 
répandue dans le tube. Celui-ci est prêt alors à être raccordé au 
reste de l'appareil. La quantité de BaCO, nécessaire à l'expérience 
et Scc d’eau sont introduits dans C. On connecte A, B et C et 
on fait le vide de la même façon que précédemment. 

Dans l’entonnoir à robinet sont versés 5 cc d'acide lactique 
pur que l’on laisse couler avec précaution sur le BaCO,. Le CO, 
se dégage lentement et, quand il est complètement dégagé, on 
rétablit la pression atmosphérique en amenant de l’air sans CO, 
dans l’enceinte, le robinet c étant fermé. On ferme alors le robinet de 
l’entonnoir, et on laisse le tube à la température ordinaire pendant 
16 heures. Lorsqu'on rétablit la pression normale dans l’enceinte, 
on fait passer l’air à travers une tour à chaux sodée et deux 
drechsels contenant de la soude concentrée. L’éclairage des plantes 
est maintenu pendant les 16 heures, et assuré par deux tubes Phytor 
placés à environ 30 cm de la chambre de photosynthèse. 

Après 15 heures d’illumination, on connecte à la partie supé- 
rieure du tube deux drechsels contenant chacun 200 cc de 
NaOH 0,1 N et on fait passer, pendant une heure, de l’air sans CO, 
dans l'enceinte en appliquant une légère aspiration au second 
drechsel. Les robinets b et c fermés, le tube à photosynthése est 
alors déconnecté et placé dans l'obscurité durant huit heures. 

Après la première nuit, on connecte le tube aux deux drechsels 
avec une nouvelle quantité de NaOH, et on fait le vide pour recueillir 
le CO, expiré par les plantes et qui contient une partie du CO, 
marqué. L’expérience est ensuite renouvelée. 


3 — EXTRACTION DE LA CELLULOSE DU LIN 


Lorsque l'expérience de photosynthése est terminée, les plantes 
sont plongées dans 200 cc d’alcool éthylique à 80% bouillant. 
On fait encore bouillir alcool pendant 1/2 heure au bain-marie 
puis on extrait les plantes au Soxhlet, tout d’abord pendant un jour 
avec la solution alcoolique, ensuite pendant un jour avec de l’éther. 
Les plantes sont à ce moment entièrement décolorées. 
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On les plonge alors dans 200 cc de NaOH à 2 %, et l’on fait 
bouillir à reflux pendant une heure. On filtre, on lave et verse sur 
les tiges une solution d’hypochlorite de Na obtenue en diluant 
dix fois de l’eau de Javel du commerce (eau de Javel fraîchement 
préparée). Les tiges sont laissées dans cette solution jusqu’au 
lendemain. On filtre de nouveau, on lave, on fait bouillir 
une seconde fois avec de la soude et on décolore. Ces deux 
opérations sont effectuées une troisième fois, et si les tiges ne sont 
pas encore suffisamment blanches à ce moment, on recommence 
une quatrième fois. Pour terminer, après filtration et lavage, on 


passe les tiges dans l’acide sulfurique dilué. On lave puis on sèche 
sous vide. 


Fig. 2 — Radiogramme d’une tige de lin. 


Le résidu doit être très blanc et assez dur au toucher. Ce 
résidu présente les caractéristiques de la cellulose pure : il est 
parfaitement soluble dans le réactif de Schweitzer, et une etude 
aux rayons X a donné sur le radiogramme, comme distance, réti- 
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culaires de la ligne équatoriale, les valeurs : 6,1 AS 3,5 À y 4,0 A. 
Les valeurs théoriques sont : 6,1 A; 5,35 A; 3,95 À. Aucune 
trace d’impureté n’est signalée dans le radiogramme (voir fig. 2). 


4 — RÉSULTATS EXPERIMENTAUX 


La synthése biologique de la cellulose par voie photo- 
synthétique dépend de très nombreux facteurs : âge et état de santé 
des plantes, quantité de CO, dans l'atmosphère, éclairage, durée 
de l'exposition, etc. Aussi est-il très difficile de déterminer les 
conditions optima de travail, et de plus faudrait-il un très grand 
nombre d’expériences pour fixer celles-ci. On a réalisé huit 
expériences de photosynthèse, en vue d'étudier le phénomène 
d’une manière assez systématique. 

Le facteur durée de l'expérience a une très grande importance. 
On conçoit aisément que des plantes ne puissent plus synthétiser 
des matières organiques après 16 heures d’illumination, ce qui 
est la durée d’une journée estivale, mais il est assez difficile d’établir 
après combien de jours des molécules organiques synthétisées 
sont détruites dans le cycle respiratoire des plantes. C'est 
pourquoi nous avons essayé de déterminer au moyen du gaz 
radioactif après combien de jours les plantes paraissaient saturées 
en CO, et détruisaient alors des molécules synthétisées en cours 
d'expérience. Les expériences faites portent donc sur des durées 
variables, certaines ayant été reproduites plusieurs fois. 

Un second facteur aussi extrêmement important est la quantité 
de CO, se trouvant dans l’enceinte de photosynthése. A partir 
d’une certaine teneur en ce gaz, l’atmosphère devient toxique 
pour les plantes, ce qui risque d’annuler tout résultat positif. 

Certaines expériences ont été faites avec des quantités de 
CO, différentes chaque jour, d’autres l’ont été avec une quantité 
constante, mais on n’a jamais travaillé avec une teneur en CO, 
supérieure à 10%. Au point de vue radioactivité, dans sept 
expériences On a mis en œuvre une activité de 10 millions de 
D. P. M. chaque jour. Dans la huitième, l’activité était chaque 
jour variable. 

Les tableaux ci-dessous indiquent pour chacune des expé- 
riences les quantités de BaCO, + Ba4CO, mises en jeu, l’activité 
du Ba™COs, l’activité récupérée c’est-à-dire l’activité du OO 
non utilisé, récupéré dans la solution de NaOH et précipité sous 
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forme de BaCO,. L'activité effectivement utilisée par les plantes 
est donc la différence entre l’activité totale mise en expérience 
et l’activité totale récupérée. Au sujet de celle-ci, il faut noter que 
dans les expériences III, VII et VIII on n’a pas recueilli le CO, 
expire par les plantes aprés chaque période nocturne. La valeur 
indiquée dans le tableau est donc inférieure à la valeur recieévet la 


valeur de l’activité effectivement utilisée est trop élevée. 


Fig. 3 — Autoradiographie d’un échantillon de cellulose radioactive. 


L'activité de la cellulose a été déterminée en soumettant 
l’échantillon de cellulose à une combustion humide et en mesurant 
l’activité du CO, libéré et récupéré sous forme de Ba!4CO,. Dans les 
expériences I, II, IIL, IV, V, VI, la totalité de l’échantillon de 
cellulose a été soumise à une combustion, tandis que dans le cas 
des expériences VII et VIII les échantillons devant servir à des 
recherches biologiques, on n’a pu en utiliser qu’une partie, et 
l’activité totale de la cellulose a ensuite été calculée. Cette 
manière d'opérer donne une mesure moins précise que la 
combustion de la totalité de l’échantillon, étant donné que la 
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i —  ——— — — ————— —"——— 


Quantité de 


Exp. | Durée | BaCO, + Ba CO, 


mg 


Activité 
par jour 
D. P. M. 


Activité 
totale 


| 
| 


Activité 
récupérée 
D'TPAM: 


I | 1 jour | T1355 EME 10.000.000 : 10.000.000 | 2.800.000 
II | 2jours | 460,55 + 38,5 10.000.000 | | 4.200.000 
20.000.000 | 1.000.000 
| 461,66 + 38,20 10.000.000 | 5.800.000 
III | 2jours | 37 96(Ba“COs) 10.000.000 4.100.000 
| | 39,00 | 10.000.000 | 20.000.000 2.300.000 
| 
IV | 3 jours | 459,85 + 37,32 10.000.000 | 3.600.000 
| 400.000 
| 467,24 + 39,08 10.000.000  30.000.000 6.100.000 
| | 700.000 
| 459,57 + 37,44 10.000.000 | | 7.200.000 
Vv 3 jours | 212,59 + 38,38 | 10.000.000 | 5.300.000 
| | 700.000 
210,46 + 38,34 : 10.000.000 30.000.000 5.800.000 
| | 800.000 
| 211,67 + 37,44 10.000.000 6.800.000 
VI 4 jours | 211,1 + 38,5 10.000.000 | 2.300.000 
1.000.000 
208,86 + 37,23 10.000.000 | 3.500.000 
40.000.000 1.300.000 
| 208,22 + 38,12 10.000.000 | 3.400.000 
| | 1.500.000 
| 210,93 + 37,46 10.000.000 | 3.900.000 
VII | 4jours | 38 178 (Ba CO.) 10.000.000 | 1.200.000 
| 38,27 10.000.000 | 40.000.000 800.000 
38,00 | 10.000.000 1.600.000 
38,28 10.000.000 3.000.000 
VIII | 5 jours | 493,08(Ba CO.) 32.000.000 17.000.000 
109,12 | 296.000.000 114.000.000 
154,76 | 420.000.000 | 863.000.000 — 
479,14 | 77.000.000 94.000.000 
590,77 | 38.000.000 498.000.000 
Le ae rt ne ne las ae ee 
D. P.M. = désintégration par minute 


1 curie =) 2:22.10 D. PM. 
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—————————— 


| | 
Activité totale | Activité | Activité de Activité 
récupérée effectivement | la cellulose | spécifique de |Rendement 
D'APANIE | utilisée D.P.M. | la cellulose 
peo PMs oe | D. P. M./mg 
2.800.000 | 7.200.000 | 147.000 850 Dies 
| | | 
11.000.000 | 9.000.000 | 160.000 | 600 yeh YA 
6.400.000 | 13.600.000 | 450.000 1.700 339 
| | 
| 
18.000.000 12.000.000 400.000 1.000 3304 
19.400.000 | 10.600.000 | 130.000 37300") 01277 
16.900.000 23.100.000 | 1.100.000 9.000 ANA 
| 
6.600.000 33.400.000 | 1.500.000 | 9.300 45% 
| 
723.000.000 140.000.000 | 26.000.000 | 200.000 15557 
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cellulose radioactive s’est révélée très hétérogène, et on ne peut 
savoir si l’activité de la partie prélevée correspond bien à l’activité 
moyenne de tout l'échantillon. Une preuve de l’hétérogénéité 
de la cellulose est donnée par l’autoradiogramme de l'échantillon 
VIII (Fig. 3). Le rendement est calculé d’après l’activité de la 
cellulose et l’activité effectivement utilisée (voir tableaux). 


5 — MESURES RADIOACTIVES 


Tout le carbone 14 a été mesuré sous forme de carbonate de 
baryum étalé sur des pastilles en aluminium. L’appareil employé 
pour les mesures radioactives est le Nucléométre R. C. L. avec 
tube compteur à courant gazeux, ce qui permet de mesurer le 
Bal4CO, avec une géométrie de 27 à l’intérieur même du tube 
compteur. Le gaz utilisé est du méthane à pression atmosphérique, 
La tension de travail est de 4.200 volts, et l’on opère dans la région 


proportionnelle. La géométrie obtenue est de 33 %. 


CONCLUSIONS 


De nos expériences nous pouvons conclure que l’obtention 
de cellulose radioactive par voie biosynthétique est réalisable avec 
des rendements qui peuvent être assez bons. Il faut surtout veiller 
à avoir des plantes en bonne santé, suffisamment âgées pour 
pouvoir synthétiser de la cellulose. 

La quantité de CO, donnée aux plantes, étant inférieure à 
une teneur qui puisse vicier l’atmosphère, ne paraît pas influencer 
beaucoup le rendement. Ainsi on pourra dans la suite utiliser très 
peu de BaCO.. 

Dans chaque expérience il est assez facile d'employer un même 
nombre de plantes de tailles voisines et, de ce fait, d’obtenir un 
poids de cellulose ne variant guère. Dès lors, il est possible 
d'accroître l’activité spécifique de la cellulose en augmentant la 
concentration en #C du CO,. Le BaCO, utilisé dans nos expé- 
riences était d’ailleurs du BaCO, de récupération, beaucoup plus 
dilué que le BaCO; vendu par les Centres atomiques, et il est 
certain qu’en utilisant du Bal#CO, commercial on obtiendrait 
une activité spécifique très largement supérieure à celle que nous 
avons obtenue. 


La durée optimum de l’expérience paraît être de quatre jours. 
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Le rendement de l’expérience de cinq jours est de loin le meilleur, 
mais il faut remarquer que la quantité de CO, libérée les 4e et 
5e jours dépasse de beaucoup celle donnée aux plantes. Ceci 
indique une saturation physiologique, et il est inutile de poursuivre 
plus longtemps l’expérience. 


Nous tenons à adresser ici nos plus vifs remerciements à 
Monsieur le Professeur J. Baudrenghien et à Monsieur le Profes- 
seur G. Guében pour la sollicitude qu'ils nous ont constamment 
témoignée au cours de ce travail. Nous exprimons notre profonde 
reconnaissance à Monsieur J. Govaerts, Maître de Conférences 
à l’Université de Liège, pour les conseils éclairés qu'il nous a 
donnés. Nous présentons aussi nos remerciements à l’Institut 
Interuniversitaire des Sciences Nucléaires pour le mandat qu’il 
nous a accordé et pour l’appui financier apporté à notre laboratoire. 
Notre gratitude va également à Mademoiselle N. Grisard de la 
Rochette pour l’aide technique qu’elle nous a fournie dans 
l'élaboration de ce travail. 
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Mise au point d’un Microphotomètre enregistreur 


Stabilisation de la source auxiliaire de lumière 
PAR 


Norpert SEGARD et ETIENNE DEFFONTAINES 
Faculté libre des Sciences de Lille 
Institut Supérieur d’Electronique du Nord 


La mesure de l'intensité des franges lumineuses fournies par 
des phénomènes optiques (interférences, diffractions) est toujours 
une opération délicate et peu précise. 

Elle peut se faire selon deux méthodes : 

— Soit par l'intermédiaire de la plaque photographique, dont 
on sait que le noircissement est une fonction logarithmique du 
flux lumineux reçu; le microphotomètre devra donner des lectures 
proportionnelles au flux qu'il reçoit; sa sensibilité pourra être 
faible si la source auxiliaire est puissante; l’éclairement de cette 
dernière devra être constant. 

— Soit directement en plaçant la cellule sensible, convenable- 
ment diaphragmée, dans le plan de l’image à étudier; un dispositif 
mécanique permet de faire défiler le phénomène devant la photo- 
cathode. Dans ce cas les flux lumineux seront faibles, et il est 
intéressant que la réponse de la cellule soit logarithmique. 

Pour pouvoir employer l’une ou l’autre méthode nous avons 
utilisé un photomultiplicateur 931 A (1); une simple commutation 
permet de passer du fonctionnement linéaire à un fonctionnement 
logarithmique. 

Nous avons cherché à augmenter au maximum la sensibilité, 
_ mais nous sommes limités par le courant d’obscurité de la cellule. 

Nous avons, d’autre part, équipé le microphotomètre d’une 
source de lumière auxiliaire stabilisée par un asservissement. 


La partie mécanique, dont nous ne parlerons pas, est celle 
construite par Chalange et Lambert (?). 
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I — LA CELLULE SENSIBLE ET SON ALIMENTATION 


1) Principe (°) 


L'étude des réseaux de caractéristiques | = f (©) à V constant 
et V = f(®) à I constant du photomultiplicateur 931 A utilisé, 
nous donne les résultats suivants : 

— A tension d'alimentation constante, le courant du photo- 
multiplicateur est proportionnel au flux lumineux reçu; le courant 
croît comme le carré de la tension, d’où la nécessité d’une 
alimentation parfaitement stabilisée (écarts relatifs de 1 0/00 pour 
des fluctuations du secteur de 10 %). 

— À courant constant, la tension varie sensiblement comme 
le logarithme du flux lumineux; elle décroit lorsque le flux 
augmente. Un tel montage permet donc de couper presque com- 
plètement la tension d’alimentation de la cellule dès que celle-ci 
est fortement éclairée; elle se trouve ainsi protégée des flux 
lumineux puissants qui pourraient altérer gravement sa sensibilité. 


2) Régulation en tension ou en courant 


Nous avons utilisé une résistance variable placée en série 
avec le circuit d’utilisation et commandée : 

— Soit par la tension d’alimentation, 

— Soit par le courant de cellule. 

Cette résistance variable est constituée par une pentode à 
grand gain (EF 50) qui peut supporter entre sa cathode et son 
anode la totalité de la tension redressée. Lorsque la tension de 
grille V,, augmente, la chute de tension V’ dans le tube diminue 
et réciproquement. 


A) Régulation en tension (fig. 1) 

La tension de commande est prélevée sur un diviseur de tension 
entre le — HT et le + 85 volts et non la masse : Les variations 
de VX seront plus grandes pour les mêmes fluctuations de la tension 
d’alimentation V. 

Si l’on appelle V, la tension redressée de l’ordre de 
1.600 volts 

VEN VS 

Nous obtenons des variations de + 0,14 % pour des fluctuations 

du secteur de + 10%. 


ign 


Si nous utilisons un ampèremètre comme appareil de mesure, 
la résistance de charge R, sert de protection pour la cellule. 


+ ESUS 


Em en > 


V 


Fig. 1 


B) Régulation en courant (fig. 2) 

La grille du tube EF 50 est directement réunie à la plaque 
du photomultiplicateur. Si le courant de cellule augmente, la chute 
de tension dans la résistance de charge R, augmente; la tension 
grille VX diminue, V’ augmente, V diminue; d’où une diminution 
du courant qui s’oppose à la variation initiale. Si le gain est grand 
les variations de courant seront faibles; on augmente donc R, 
au maximum. 


Fig. 2 


Le système commence à fonctionner lorsque le courant de 
grille du tube EF 50 devient négligeable: c’est-à-dire lorsque la 
grille est négative. Le réglage de la tension de référence définit 
donc le seuil de fonctionnement. Pour permettre ce réglage nous 
avons porté la cathode du tube EF 50 au + 85 VS; la tension de 
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référence est prise sur un diviseur de tension entre le TOURS 
et le 85 VS; la répartition des potentiels le long de la chaine n’est 
pas perturbée par le courant de cellule si le courant qui passe 
dans le potentiométre est important. 


3) Réalisation (fig. 3) 


2Lkn AMookS 


ES xhfo kh 


P CPL JAo KR 


Le contacteur offre la possibilité de passer du fonctionnement 
linéaire au fonctionnement logarithmique. Rôle des potentiomètres ; 
P, — En linéaire, il règle la valeur de la tension d'alimentation. 
— En logarithmique, il permet d’inscrire 0 sur l’appareil 

de mesure en l’absence de lumière. 
P, sert à régler le seuil de fonctionnement en logarithmique. 
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4) Appareil de mesure 


Nous avons utilisé le polymesureur «E. R.I. C.» - des 
Etablissements Lemouzy, qui permet les mesures d’intensité 
(montage linéaire) et les mesures de tension (montage logarith- 
mique). L'appareil sert de convertisseur d’impédance pour attaquer 
le potentiomètre enregistreur Philips qui remplace le galvanomètre 
à cadre mobile normalement utilisé. 

La chaîne ainsi constituée permet d’apprécier 10-11 A ou 
5.105 volt. 


5) Résultats 


Nous avons tracé les courbes d'étalonnage de l’appareil 

— En fonctionnement linéaire (courbes 1) pour diverses 
valeurs de V. 

— En fonctionnement logarithmique (courbes 2) pour diverses 
valeurs de la résistance de charge R, et de la tension de référence. 
Cette tension de référence est caractérisée par la tension 
d’alimentation en l’absence de lumière. 

Les courbes montrent que le fonctionnement devient normal 
lorsque le courant d’obscurité est négligeable. 

(Les valeurs absolues du flux lumineux indiquées sur les 
courbes ne sont qu’approximatives). 


| en A 


Courbes 1 


Etalonnage 
Montage Linéaire 


qn one = mn mm mn 


O7nLu 
10°5 10°4 103 10-2 101 7 
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° 
be 
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R -100 1 ‘ 
900 # 
Courbes D 
800 HT obscunte 
‘960- 
| R-1onmn 
Fe. Etalonnage. 
Montage Logarithmique HT obécurite 
*700 ~ 
600} 


Oo Rat fe 
300 
ee 
100 
CA 4 9D 
3 2? 
7nlu 0.07 plu O.7ulu Zalu 


II — STABILISATION DE LA SOURCE LUMINEUSE AUXILIAIRE DU 
MICROPHOTOMETRE 


L’utilisation d’une batterie d’accumulateurs permet d’obtenir 
une bonne stabilité pendant la durée d’une mesure; mais nous 
sommes limités en puissance. D’autre part a courant constant la 
brillance de la lampe est liée a la température ambiante. 
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Un dispositif de compensation a déjà été réalisé par 
T. J. Buma (4). Il repose sur le principe de la correction, non pas 
de la brillance de la lampe, mais de la mesure elle-même. Celle-ci 
se faisant à l’aide d’un galvanomètre synchrone à courant alternatif, 
la compensation automatique est réalisée par l’emploi d'une 
pentode à pente variable qui contrôle le gain de l’amplificateur 
de tension placé entre le photomultiplicateur de mesure et le 
galvanomètre. La grille de la pentode reçoit une tension variable 
qui provient, après amplification, de la tension recueillie par un 
second photomultiplicateur recevant une fraction de la lumière 
émise par la source. 

Pour notre part (*) nous stabilisons cette brillance au moyen 
d’un asservissement par cellule photoélectrique. 


1) Principe (fig. 4) 


La lampe est alimentée en basse fréquence 2.000 Hz. Un 
amplificateur basse fréquence fournit la puissance nécessaire 
pour disposer d’un flux lumineux suffisant. Une cellule sensible 
reçoit une partie de la lumière et donne une tension proportionnelle 
au flux lumineux. Cette tension, convenablement amplifiée, sert 
à commander le gain de l’ampli BF. 

Si la lumière augmente, le gain diminue; si la lumière 
diminue, le gain augmente. 


2) Réalisation (fig. 5) 


Nous n’avons pu utiliser les photodiodes PHT malgré leur 
forte sensibilité (1 A/Lu), car elles présentaient d'importantes 
fluctuations en fonction de la température. 


Nous avons adopté une cellule à vide 90 AG malgré sa faible 
sensibilité (130 uA/Lu). 
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La commande du gain de l’amplificateur BF se fait par le 
1er étage. Nous avons utilisé un tube à pente variable, une pentode 
EF 89. 

— Le signal alternatif, fourni par l’oscillateur, est appliqué 
directement sur la grille de commande. 

— Les variations de la tension de cathode de la cellule sont 
amplifiées et changées de signe dans l’amplificateur à courant 
continu, constitué par une pentode EF 80. 

— Une fraction de cette tension sert a polariser le tube 
EF 89 à travers une résistance de | MQ qui protège le tube lorsque 
VEF 80 ne débite pas . 

Rôle des potentiomètres : 

P, permet un réglage du taux de contreréaction de la boucle 
d’asservissement; c’est le gain de l’amplificateur à courant continu. 

P, permet de polariser correctement le tube EF 80; il fixe 
le seuil à partir duquel le système commence à fonctionner; il 
règle l’intensité lumineuse de la lampe. 


A Ecc?z 


3) Résultats | | 
Si l’on augmente trop le taux de contreréaction le système 


se met à battre. Pour le réglage on l’augmente rapidement par 
P;, on arrive ainsi au seuil d’accrochage; l’éclairement moyen 


1977 


de la lampe, mesuré alors avec le microphotomètre, correspond à 
la valeur optimum de régulation. Il suffit de revenir en arrière et 
de ramener l’éclairement à cette valeur sans dépasser la limite 
d’accrochage. 

Les fluctuations du réseau peuvent provoquer l’accrochage; 
il faut donc utiliser à l’entrée un filtre magnétique et une 
alimentation stabilisée. 

Des enregistrements de plusieurs heures ont revélé une 
excellente stabilité (0,5% de variation par heure). 
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Sonde piézoélectrique à quartz construite 
pour la mesure de puissance ultraacoustique 
et étude d’un champ ultrasonore 


PAR 


NORBERT SEGARD, JOoELLE CASSETTE et FERNAND COCQUEREZ 
Faculté Libre des Sciences de Lille 
Institut Supérieur d’Electronique du Nord 


A Vencontre de tous les autres dispositifs mécaniques et élec- 
triques conçus pour l’étude des efforts variables, les dispositifs 
piézoélectriques présentent l’avantage de pouvoir suivre des 
phénomènes très rapides. C’est un procédé de choix lorsqu'il s’agit 
d'étudier les variations de pression au sein d’un fluide ultrasoné 
a haute-fréquence. Dans les gaz, le récepteur doit étre accordé sur 
la fréquence de l’émetteur; cela n’est pas nécessaire dans les 
liquides dont l’impédance acoustique est nettement supérieure et 
où les ultrasons sont beaucoup moins absorbés. M. P. Langevin (1), 
Hehlgans (7), Abello (?), Bergmann (*), Seidl (5) ont ainsi réalisé 
des dispositifs à quartz utilisables dans l’eau. Les tendances 
actuelles vont à l’emploi de Sel de Seignette, de Phosphate 
d’ammonium, mais surtout de céramiques artificielles au titanate 
de Baryum (°). 

Le transducteur piézoélectrique a quartz décrit ici a été 
construit dans le double but d’étudier les diffractions d’un champ 
ultrasonore et d’y effectuer des mesures locales de puissance 
acoustique (7). Il a servi a prospecter le champ d’ultrasons 
(fréquence = 960 K Hz), émis verticalement dans l’eau par le 
projecteur type L-de la S.C/ ASM: 


I. DESCRIPTION DE LA SONDE RECEPTRICE (?) 


Principe et théorie 


Son montage (fig. I) diffère de ceux des travaux précités. 
Un quartz Q, de taille X, traduit par une ddp alternative les 
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vibrations mécaniques que lui imposent les U.S. reçus normale- 
ment à sa surface. Elle est reportée sur la grille d’une triode EC 92, 
dont le rôle est d'adapter les impédances. 


ECS 


Fig. 1 


Le point de fonctionnement du tube choisi est tel que 
Ve itty, Ve E55; Ip = 7,5 mA; 
5 = "7,5 KAZ, s = 4,4 mA/volt, k = 33. 


La résistance de charge R, prise de l’ordre de grandeur de 

o vaut : R = 11 KQ. La résistance de cathode Rx a été choisie 
1,5 

134%"? 

Quant à la résistance de fuite de grille nous avions intérêt 

à la prendre la plus élevée possible; nous avons pris Re = 10 MQ. 

La tension plaque est découplée par une capacité C’ = 10.000 pF. 


pour fixer le courant anodique à 7,5 mA, soit Rx = = 2000. 


Les charges électriques qui apparaissent sur le quartz se 
répartissent sur sa capacité propre C = 1,1 pF, les capacités internes 
du tube et les capacités parasites; la mesure 4 960 KHz donne 
pour l’ensemble un équivalent de 10,5 pF. 

La tension d’entrée ve sur la grille du tube n’est donc que la 

_ L,1 + 10,5 
fraction es 0,095 de celle que les ultrasons dévelop- 
peraient aux bornes du quartz seul. 

La tension de sortie v, prise sur la cathode est reportée par un 
cable coaxial de capacité C’’ = 220 pF à l'entrée d’un voltmètre 
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HF Philips GM 6015, porté par ailleurs à la masse; à notre 
fréquence de travail (960 KHz), son impédance est équivalente 
à une résistance pure R’ = 0,7 MQ: à l’entrée, un condensateur 
C’’’= 0,1 uF en série élimine toute composante continue de la 
tension à mesurer; la branche C’” — R’a de loin la plus grande 
impédance : le voltmètre ne consomme pratiquement pas de 
courant et sa présence n’affecte pas la tension mesurée y,. 


Le calcul et la mesure du gain conduisent 4 la méme valeur : 
a = (Vs/Ve) = 0,930. Ainsi, on reporte à l’entrée du voltmètre 
la fraction 0,095 x 0,930 = 0,0882 de la tension Q/C développée 
à chaque instant par les U.S. entre les électrodes du quartz seul. 


Or les charges électriques Q sont telles que Q = KS Ap sin wt 


où K — module piézoélectrique du quartz de taille X 
== Surface duiquartz — | cm? 
Ap = amplitude des variations alternatives de pression actives 


sur cette surface. 


Tous calculs faits, on prévoit que le voltmétre doit mesurer 
une tension efficace : 
yay ae os A7 


volts atmosphéres 


Réalisation (fig. 2) 


Le corps de sonde, cylmdrique (L = 17 cm, d= 2,8 cm), 
est adapté a l’extrémité d’un tube T. I] comporte deux pièces 
concentriques de laiton C, et C,; la pièce C, vient s’emboîter autour 
de la pièce C, et se visser à force (ressort), par sa partie supérieure V, 
sur un pas solidaire de T (pas enduit d’« Hermetic » pour assurer 
l’étanchéité). 

L’extrémité inférieure de C, est fermée par un disque de laiton 
soudé; c’est au centre de celui-ci que le quartz récepteur 
(1cm x 1 cm x 0,35 cm) vient s’enchâsser, dans une découpe 
carrée de 1 cm de côté; on l’y place de façon qu'il soit légèrement 
saillant vers l’extérieur; il est collé latéralement et colmaté intérieure- 
ment par un bourrelet H d’« Hermetic». Enfin, pour parfaire 
l’étanchéité, un revêtement extérieur mince de picéine est coulé 
sur le tout, sauf au centre où l’on met le quartz à nu sur une surface 
circulaire (d = 0,8 cm); ainsi, l’eau joue le rôle d’électrode de 
masse lorsque la sonde y est plongée. 
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Le cylindre intérieur C, contient le circuit adaptateur d’impé- 
dance : la lampe adaptatrice, les résistances (Rg = 10 MQ, 
Rx = 200Q, R=11KQ), la capacité C’ = 10.000 pF, les 
connexions de chauffage filament et de la tension de polarisation 
plaque, le cable HF de sortie. La paroi interne est tapissée d’une 
toile de verre siliconé pour assurer l’isolement électrique. A son 
extrémité, un disque de laiton (d = 1,2 cm) émerge du bouchon 
de fermeture en plexiglass : c’est l’électrode HF directement 
connectée à la grille de la lampe. Lorsque la sonde est montée et 
réglée, elle doit être appliquée sur la face interne du quartz et, 
pour éviter de décoller le quartz lors du réglage, la buttée métallique 
B, circulaire, intérieure à C,, arrête C, dans sa descente. 


Fig. IL 


Realisation dela sonde 


. Le. tube T (L.=.25.cm, d= 1,5 cm) contient la tige filetée F 
qui le traverse de part en part et permet le réglage en hauteur de 
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C, dans C, par manœuvre de l’écrou moleté M. Il contient également 
les fils de connexion d’entrée et le câble blindé de sortie. Les 
prises de masse ont été multipliées pour réduire au maximum 
les effets de radiation HF. Un relai permet de connecter facilement 
le chauffage et la HT fournis par deux blocs auxiliaires. Le câble 
de sortie HF va au voltmètre HF; C’” y est placé en série. 

Le tout s'adapte sur un dispositif mécanique permettant une 
prospection complète du champ. 


Entretien — Réglages 


Il est nécessaire, après 5 ou 6 heures de travail, de réparer le 
révétement de picéine qui a été détérioré; ceci nécessite la 
séparation de C. 

Pour le montage il suffit, après avoir pris la précaution de 
remonter C,, de visser C, (contenant B) au bas du tube T; le pas 
de vis, préalablement nettoyé à l’acétone est réenduit d’« Hermetic ». 
Le réglage s’effectue alors par manœuvre de la molette M en 
descendant progressivement C, jusqu’à ce qu’il y ait contact 
quartz-électrode HF. On adapte la sonde sur son dispositif de 
suspension et l’on s’assure, par quelques mesures, qu’elle présente 
toujours bien les mêmes caractéristiques : cela a toujours été le cas. 


II — PERFORMANCES ET UTILISATION (?) 


19 Les mesures effectuées sont stables, reproductibles, précises. 

20 Les réponses de sonde sont linéaires, car les mesures 
effectuées en plaçant devant la sonde des écrans plus ou moins 
épais de picéine suivent bien la loi exponentielle d’absorption. 

3° La théorie développée plus haut a été justifiée : 

— par mesure du gain a 

— par vérification de la proportionnalité des réponses de 
sonde au terme 

mi 
1,1 + X capacités internes du tube et parasites 


40 Les mesures à la cavitation (dp — 1 atm.) confirment la 
sensibilité calculée. A notre connaissance, elle est environ six fois 
supérieure aux performances habituelles. 

50 Tl s’établit, en général, des ondes stationnaires entre quartz 
émetteur et récepteur; le Ap actif sur la sonde est alors différent 
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du ôp réel en ondes progressives au même point. L'expérience 
montre que, lors d’une prospection en hauteur, la réponse AV 
passe : 

— par des minima : absence d’ondes stationnaires, mesure 
directe du dp, 

— par des maxima : maxima d’ondes stationnaires. 

6° La sonde est un bon instrument de prospection et donne 
facilement la forme du champ étudié. 

7° Compte tenu de la forme du champ, nous l’avons étalonnée 
en puissance relativement a des mesures thermiques antérieures. 

89 Elle semble permettre, par mesure des Sp et application 
de la formule I = (8p)?/2 p9 V (959 = 1 g/cem*®, V = 1470 m/s), 
une détermination absolue de l’intensité ultrasonore locale. 


A 
La sommation P= Y I.S. dans une section de surface A 


A=0 
du champ normale à l’axe du quartz émetteur, permet d’atteindre 
la puissance acoustique globale qu'il émet — (S = surface de la 


couronne où l'intensité est I, définie pratiquement par l’étendue du 
quartz; le signe & s'étend aux mesures faites pour les S voisins). 


CONCLUSION 


Nous conclurons en soulignant l’intérêt de cette mesure directe 
des 3p pour l'étude des figures de diffraction lumineuse par ultrasons 
en ondes progressives. 

Nous pensons également que la sonde pourrait être utilisée 
à la mesure directe de la pression de radiation ultrasonore, autre 
moyen d'atteindre l’intensité acoustique. 
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Répartition de la puissance acoustique 
dans un champ d’ultrasons sinusoïdaux émis par 
un quartz circulaire plan vibrant comme un piston 


PAR 


NORBERT SEGARD et JOELLE CASSETTE 
Faculté Libre des Sciences de Lille 
Institut Supérieur d’Electronique du Nord 


Lorsqu'un faisceau de lumière monochromatique parallèle 
frappe un liquide ultrasoné normalement à la direction de 
propagation des Ultrasons, chaque rayon lumineux s’y trouve 
dévié; on obtient, à la sortie du liquide, des franges de diffraction. 

La théorie de ce phénomène élaborée par Lucas et Biquard (1), 
reprise par Nomoto (?) et Pouliquen (*) postule de l’existence 
d’ondes sinusoïdales planes homogènes. 

Nous verrons en conclusion ce que la théorie et les expériences 
qui suivent permettent d’en | enser. 


I — ETUDE THÉORIQUE 


Objet de I’ étude 

Les Ultrasons sont émis par un quartz circulaire plan de 
rayon a, qu’on supposera vibrer uniformément et harmoniquement 
comme un piston. 

Il s’agit d’évaluer, à un instant tf donné, en un point M du 
fluide ultrasoné, l’écart dp de la pression par rapport à la pression 
d’équilibre. 

Seki (4) a proposé une solution à ce problème. Notre étude (°) 
conduit à une solution différente. 


Mise en équation 
On définit, en un point M d’un fluide parfait où se propage, 
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à la vitesse V, un petit mouvement, une fonction potentiel des 
vitesses ® telle que : 


DP 6 
rere (1 
ot 20x 
§ — dilatation de l’élément de volume du fluide pris en M, 
6) = masse volumique du fluide au repos, 
x = coefficient de compressibilité adiabatique du fluide en M. 


Ce potentiel des vitesses satisfait à l'équation de propagation : 


FT 48 [2] 


Dans le cas d’un petit mouvement sinusoidal, nous pouvons 
poser : 


D = yp. etkvt [3] 
(où k = 2x/A), et [2] prend la forme : 
(A = longueur d’onde) 

Ay + ky = 0 [4] 


Admettons pour [4] la solution que propose Rayleigh (®) 
lorsqu’il évalue le potentiel des vitesses créé en un point M 
d’un fluide, par une surface S, infinie et plane, vibrant normalement. 

Si S est décomposable, autour de chaque point P tel que 
PM =r, en éléments dS, Rayleigh annonce la solution : 


y= —3 J 2 — . ds, (5] 
où dy/on désigne la vitesse normale sur la surface S à l’instant ¢ 
considéré. 
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En reportant dans [3], il vient, d’une façon générale : 


PE HS = Li as. (6] 


Pour le problème envisagé ici, si OP — os 


oy 


a 0 si o> a, 
oy 
a Cte, que nous appelons yy lorsque o < a 
d’où : 
Vo —tkr 
D = ——_. etkvi =), 
= ei af : dS [7] 
Or, d’après [1 Ô : oe 
r, d'après [IL == 00. ss SI 
dont nous ne retenons que la partie réelle : 
wid v; sin (kVt — kr) 
pie i if as. [9] 


r 


Intégration rigoureuse de [9] le long de l’axe du quartz 


Elle conduit au résultat classique du problème de diffraction 
d’ondes planes par une ouverture circulaire, à savoir un maximum 
du ôp sur l’axe pour : 


Zs O21) 2 (n entier) [10] 


Solution approchée de [9] dans le champ 


La position de dS en P (OP = o) par rapport à M est définie 
par les paramètres x, z, y (fig. 1). 


OS'= 0.00.09. 
On suppose x et @ « z pour qu’on puisse assimiler : 


Vie a iz 


: se aT) 0 
sin (kVt— kr) a sin { kv — k (2 VE 7 SP Z| : 
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Dès lors : 
: ly i —~ cos + le do.dg, [11] 
op = = —— D in lk Vit—k 4+ — L à SR J 


que nous intégrons, en l’adaptant, selon le procédé de Lommel (?). 
Nos calculs conduisent a la solution : 


dp = V 0) vo(X? + Y?)* cos (kVt — kz — arc tg Y/X) [12] 
A X (x, 2) =V, cos k(x? + a?)/2z — V, sin k(x* + a?)/2z 
mi Y (x, z)-=V, sin k(x* + a*)/2z + V, cos k(x°+ a?)/2z 


Fa 5 (— à al à 2) enr aaa 


n=l 


V, = E(— 1)" (x/ay 21 J, (kxa/z) 


n=0 


et 


II — ETUDE EXPERIMENTALE 


Matériel 


Nous avons prospecté le champ d’Ultrasons émis verticalement 
dans l’eau par le projecteur type L de la S. C. A. M. Le générateur 
HF d’alimentation ($) est accordé sur la fréquence propre du 
quartz émetteur (960 K Hz); a = 1,9 cm. 

L’étude expérimentale a été réalisée à l’aide d’une sonde 
piézoélectrique à quartz construite à cet effet. L'étude des perfor- 
mances de la sonde relatée dans un précédent article (*) permet 


d’accepter la sensibilité théoriquement prévue : 
AU volts — 1:25 Ap atmosphères 
AU — tension efficace lue sur le voltmètre HF Philips GM 6015 
connecté aux bornes du montage récepteur. 


Ap = amplitude des variations actives de pression que les U. S. 
exercent sur le quartz de sonde. 


Ce Ap est, a priori, différent du dp existant en ondes progres- 
sives et calculé plus haut, car la présence de la sonde perturbe 
les conditions de vibration et crée un systéme d’ondes stationnaires. 

L’expérience montre que, lors d’un déplacement lent de sonde 
au dessus de l'émetteur, AU passe par une série de maxima et de 
minima, distants les uns des autres de 2/4 (A = 1,62 mm); 
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— les maxima de AU correspondent au maximum d'ondes 
stationnaires, 

— les minima de AU correspondent pratiquement a l’absence 
d’ondes stationnaires et à la mesure directe de Op. 


Mesures 


Nous nous limitons ici à présenter (fig. 2) les résultats de 
mesures prises à trois hauteurs : z = 6, 13 et 20 cm, pour trois 
régimes d’alimentation de l'émetteur : Vira = 200, L000 et 
2000 V, car ils suffisent pour signaler les phénoménes que nous 
avons observés. 


Riz. Clem COURBES eas 
3 
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if 
Vere ve 2 


He 


Le réglage du générateur étant assuré, on descend la sonde 
au centre dutfaisceau (x = 0), à distance z de l’émetteur. Dès 
lors, il suffit d’un réglage fin pour assurer le régime d’ondes 
stationnaires (courbes 1 en trait plein) ou l’absence de ces ondes 
(courbes 2 en pointillé). On déplace progressivement la sonde dans 
son plan et multiplie les pointes. Chaque série de mesures est faite 
a courant I,,,, constant dans l’émetteur. 


Interprétation 


1°) L’émetteur semble bien vibrer comme un piston. À z—6 cm, 
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la réponse de sonde est pratiquement constante tant que x < 1,8 cm 
en ondes stationnaires et que x < 1,4 cm en ondes progressives; 
cela dénote l’homogénéité du dp dans le plan d’onde; la diffraction 
lumineuse peut pratiquement répondre aux théories de Lucas et 
Biquard (1), Nomoto (?) et Pouliquen (*), tant que z - 6 cm. 

20) Az = 20cm, les dp passent par un maximum central net; 
nous sommes d’ailleurs 14 au voisinage du maximum de dp le 
long de l’axe pour z = a?/A = 22 cm. 

3°) A z = 13 cm, nous observons un cas intermédiaire de 
forme assez spéciale, variable selon le régime d’alimentation. 

— En faible puissance, les courbes 1 et 2 de réponses de sonde 
présentent une crevasse centrale (x = 0) comprise entre deux 
maxima (x ~ 0,6 cm). 

— En puissance moyenne, nous retrouvons, lorsqu'il y a 
ondes stationnaires, le type de courbes à 3 maxima qui avait été 
observé à 6 cm en faible et moyenne puissance. Par contre, la 
courbe 2 en ondes progressives présente en maximum central 
et une décroissance latérale assez spéciale. 

— En puissance élevée, nous constatons un palier central 
présentant trois légers maxima. 


ee 3 Gum 3 Am Ji 
COURBES 


; 
mg. 


Vi. nn Ge 


Fig. 3 


En résumé, au fur et à mesure que l’on s’éloigne du quartz 
émetteur (0 < z < a*/A), on assiste à un rétrécissement progressif 
du champ ultrasonore, et l’on observe le maximum de dp sur l’axe 


pour z = a*/à. Les perturbations ont empêché de déceler nettement 
les autres maxima plus rapprochés. 
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CONCLUSION 


La sonde s’est avérée un bon instrument d’étude du champ 
ultrasonore. La confrontation de ces résultats avec la théorie 


nécessite des tabulations qui pourraient faire l’objet d’un travail 
ultérieur. 


Le postulat d’homogénéité du champ ultrasonore admis par 
les opticiens s’avère théoriquement et expérimentalement inexact. 
En pratique, toutefois, il peut être maintenu au voisinage du quartz 
émetteur ; cette donnée étant acquise, il faudra maintenant confron- 
ter leurs théories à l’étude expérimentale, au microphotomètre [1] 
des intensités lumineuses de franges de diffraction. 
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Etude de la désexcitation de l’Ir'” par des mesures 
de corrélation directionnelle béta-gamma 


PAR 


J. P. DEUTSCH (*), G. DOUMONT, P. C. MACQ (*) 
Centre de Physique Nucléaire, Université de Louvain, Belgique 


Directional correlation measurements on Ir'*? beta-gamma cascades 
fixe the angular momentum of Ir'* ground state to 5. This determination 
method does not use controversial results of gamma-gamma directional 
correlation measurements on Pt'°?. 


INTRODUCTION 


L'Irl% se transforme par émission de particule bêta en Pt19? 
ou par capture d’électron orbital en Os?%*. Plusieurs chercheurs 
(Baggerly et al. — 1 —; Kelly et Wiedenbeck — 2 —; Shiel et al. 
— 3 —; Kellmann et al. — 4 — ; et J. Mraz — 5 —) en ont étudié 
les caractéristiques et ont proposé un schéma; celui de la branche 
Pt est repris a la fig. 1. (Les transitions peu intenses y ont été 
négligées). 

Ces divers chercheurs ne s’accordent pas quant a la valeur 
du moment angulaire à attribuer au niveau E : Shiel et al. 
proposent 3, J. Mraz 4. L’attribution du moment angulaire du 
niveau fondemental de l’Ir reste également non précisée : 5 ou 6. 
Les moments angulaires de ces deux niveaux ne sont d’ailleurs 
pas indépendants : la valeur ft de la transition bêta qui les relie 
indique une transition une fois interdite et ainsi une attribution 
J = 3 au niveau E entraîne J = 5 pour le niveau fondamental 
de l’Ir, tandis que J, = 4 ne permet pas de lever Vambiguité. 


(*) Chercheur agréé de l’Institut Interuniversitaire des Sciences Nucléaires. 
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Nous nous sommes proposé de déterminer la valeur du moment 
angulaire du niveau fondemental de l’Ir par diverses mesures de 


corrélation directionnelle béta-gamma sur la branche bêta la plus 
énergétique. 


Ir 192 
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> 192 
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| 516 KeV 
or 
O KeV 40 + 
Fig. 1 
APPAREILLAGE 


Les rayons bêta sont sélectionnés par un spectromètre de 
type « lentille mince » de résolution 9%, le détecteur étant un 
cristal d’anthracène de 4 mm d’épaisseur couplé à un photo- 
multiplicateur RCA 5819. Les rayons gamma sont détectés par 
un cristal Nal: TI. Le circuit de coincidence rapide, d’un temps 
de résolution de 2 t = 3 X 107% sec, est pourvu de deux discri- 
minateurs d’entrée à EFP 60. La chaîne rapide est doublée d’une 
chaîne lente composée d’une porte linéaire ($) et d’un sélecteur 
d’amplitude permettant la sélection d’énergie des rayons gamma. 
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L'ensemble de l’appareillage a été décrit avec plus de détail par 
G. Doumont (?) et est schématisé sur la fig. 2. 

Le bon fonctionnement en a été contrôlé par des mesures 
de corrélation directionnelle effectuées sur le Rb86 et le Mn56. 
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PROCÉDURE EXPÉRIMENTALE 


L’Ir!® était déposé sous forme de ITCI(NH;):; (support 
Al 0.2 mg/cm?; dépôt : diam. 1 à 2 mm, épaisseur : 5 à 9 mg/cm?). 
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Durant les mesures le détecteur des rayons gamma est placé 
alternativement à 900 et 1800 de l’axe du spectromètre bêta. Le 
nombre de coïncidences fortuites est déterminé par la méthode des 
deux sources indépendantes et est soustrait du nombre total des 
coïncidences enregistrées. Divers types de corrections sont néces- 
saires : position non centrée de la source, angle solide fini des 
détecteurs, etc. Les résultats sont exprimés en fonction d’un 
paramètre d’anisotropie e, 


_ _ Nc(180) — N¢(90) 
‘#0 Nc(90) 


où Nc(8) représente le nombre de coincidences d’un rayon y émis 
suivant un angle 6 avec la direction d'émission d’une particule 8. 


RÉSULTATS 


Trois types de mesures de corrélation directionnelle ont été 
effectués sur le groupe bêta 1. Les caractéristiques de ces mesures 
et les résultats sont indiqués dans le tableau suivant : 


| Energie sélectionnée par Electrons | Rayons gamma 
N°} le spectromètre bêta | focalisés sélectionnés 
| (en Kev) | 
| iat | 560 bêta; tous sauf le bruit de fond 
24 470 + | » 
5 470 | Se | 410 Kev 
| 
Nombre de Pourcentage 
N° | Cascade étudiée | coïncidences | moyen des | € 
obtenues à 90’| coincidences 
| fortuites 
| | L 
-DB + aD-BA 2000 | SOMA 0.048 + 0.029 
; et " 7400 | 1504 0.014 + 0.024 
3 aD-DB 2100 | LOW, —0.001 + 0.049 
a a a ee 


* Avec 15% d’électrons de conversion de la cascade D-B. 
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DISCUSSION 


Le moment angulaire des niveaux A, B et D (0, 2 et 4) peut 
être considéré comme bien établi. De même le caractère quadru- 
polaire électrique des transitions DB et BA. Nos expériences ont 
pour but de préciser si on doit attribuer au niveau a un moment 
angulaire 5 ou 6. 


Remarquons tout d’abord que les fonctions de corrélation 
de la cascade aD-DB et aD-BA sont les mêmes. Nous pouvons 
donc combiner les résultats n° 2 et 3. Nous obtenons ainsi pour 
l’anisotropie une valeur de 0.011 +0.014. Si nous effectuons 
une correction linéaire pour ramener le résultat n° 1 également 
à 470 Kev et le combinons avec les résultats n° 2 et 3, nous obtenons 
pour € la valeur de 0.016 + 0.013. 


Si nous supposons que le moment angulaire du niveau fon- 
demental de l’Ir (a) a la valeur 6, la transition bêta 1 — une fois 
interdite — se fait entre des niveaux de moment angulaire 6 et 4; 
la fonction de corrélation calculée d’après cette hypothèse et pour 
l’énergie des rayons bêta sélectionnés dans l’expérience nous fournit 
une valeur de 0.22 pour le paramètre d’anisotropie. Ceci est en 
contradiction avec nos résultats expérimentaux. 

Si nous acceptons par contre la valeur 5 pour le moment 
angulaire du niveau a, la transition n'est plus pure, les quatre 
éléments de matrice possibles de l'interaction V-1.15 A nous 
permettent alors d’ajuster les constantes de couplage pour rendre 
compte de la faible anisotropie. 


CONCLUSION 


Ces résultats permettent donc d’écarter définitivement l’hypo- 
thèse d’un moment angulaire 6 du niveau fondemental de l’Ir 
et le fixent à 5. 

La valeur du moment angulaire du niveau E reste à préciser 
en déterminant la forme du spectre bêta 2. Ces mesures sont en 
cours. Des mesures préliminaires de corrélation directionnelle 
bêta 2-gamma de 600 Kev (8) semblent indiquer une très faible 


anisotropie (0 + 0.05), ce qui dans l’état actuel du problème ne 
permet aucune conclusion. 


Monsieur le Professeur M. de Hemptinne a bien voulu nous 
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montrer l'intérêt qu’il portait à ce travail; au cours des mesures 
nous avons profité de l’aide de M. A. Jones et Mile M. De Cross. 
Nous tenons à leur exprimer nos plus vifs remerciments. 

M. Braden nous a communiqué ses résultats avant publication : 
qu'il en soit remercié. 


(1) BAGGERLY et al., Phys. Rev. 100, 1364 (1955). 

(?) KELLY et WIEDENBECK, Phys. Rev. 102, 1130 (1956). 

(5) SHIEL et al, Phys. Rev. 105, 1521 (1957). 

(*) KELLMAN et al, Nucl. Phys. 4, 240 (1957). 

(5) Mraz, Nucl. Phys. 4, 457 (1957). 
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(7) G. Doumont — Mémoire de Licence — Université de Louvain (1958). 
(5) BRADEN — (Communication privée). 
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